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Einleitung
Diese Einleitung soll dem Leser einen Überblick über die vorlie-
gende Dissertation ermöglichen und ist daher analog zum Aufbau
des Textes gestaltet. Die einzelnen Kapitel und ihre wichtigsten
Ergebnisse werden zusammengefasst.
Zunächst soll jedoch ein kurzer Abschnitt über Spinpolarisiertes
Tunneln die Arbeit in ihren thematischen und wissenschaftlichen
Kontext einordnen.
Zur Lektüre dieser Dissertation Die Quellen der in dieser Arbeit
zitierten Publikationen werden am Ort der Zitation am Seiten-
rand angegeben. Eine nach den Erstautoren alphabetisch sortierte
Auflistung der Quellen ist zusätzlich im Literaturverzeichnis ge-
geben. An das Literaturverzeichnis schließen im Anhang meine
Erstautorveröffentlichungen an.
Gleichungen werden, falls sie nach ihrer Einführung im weite-
ren Verlauf des Textes referenziert werden, am Seitenrand wieder-
holt dargestellt. Ebenso werden Abbildungen oder relevante Teile
von Abbildungen – unter Verweis auf die Originalabbildung – bei
Bedarf am Seitenrand erneut gezeigt.
Spinpolarisiertes Tunneln
Der Spin der Elektronen – 1925 von Uhlenbeck und Goudsmit
postuliert1 – wird in herkömmlichen elektronischen Bauteilen im
1 G.E. Uhlenbeck und
S. Goudsmit, Naturwis-
senschaften, 47: 953–954,
1925
Allgemeinen ignoriert. Bauteile, die diesen bislang vernachlässig-
ten Freiheitsgrad funktionalisieren, werden unter dem Kunstwort
Spinelektronik oder Spintronic zusammengefasst.2
2 Einen Einblick in das
Thema Spintronic bieten die
Übersichtsartikel
S.D. Bader und S.S.P. Parkin:
Spintronics, Annu. Rev. Cond.
Matter. Phys., 1: 71–88, 2010
and
J.S. Moodera, G.X. Miao und
T.S. Santos: Frontiers in spin-
polarized tunneling, Physics
Today, 63: 46–51, 2010.
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Ein Bauelement der Spintronic, dem eine Vielzahl von mög-
lichen Anwendungen zugeschrieben werden, ist der magnetische
Tunnelkontakt (mtj).3 Dieser besteht im Kern aus zwei magneti-3 mtj: magnetic
tunnel junction schen Schichten, die durch eine dünne – den quantenmechani-
schen Tunnelprozess erlaubende – Isolatorschicht getrennt sind.
Der Widerstand eines mtjs ist abhängig von der relativen Orien-
tierung der Magnetisierungen der magnetischen Schichten. Dieser
Tunnelmagnetowiderstandseffekt (tmr),4 definiert durch die Diffe-
4 tmr: tunneling
magnetoresistance
tmr :=
Rap − Rp
Rp renz der Widerstände in paralleler (Rp) und antiparalleler (Rap)5
5 p: parallel
ap: antiparallel Orientierung und normiert auf den parallelen Widerstand, wur-
de 1975 von M. Jullière entdeckt.6 Die eigentliche Grundlage des6 M. Jullière, Phys. Lett.
A, 54: 225–226, 1975 tmr-Effekts, die Entdeckung des spinpolarisierten Tunnelns, war
1971 von P.M. Tedrow und R. Meservey gelegt worden.7 Sie zeig-7 P.M. Tedrow und
R. Meservey, Phys. Rev.
Lett., 26: 192–195, 1971
ten an Supraleiter-Isolator-Ferromagnet-Tunnelkontakten (S-I-F-
Tunnelkontakten),8 dass der Tunnelstrom spinpolarisiert ist, also ei-
8 S-I-F: Supraleiter-
Isolator-Ferromagnet
ne Spinsorte den Tunnelprozess dominiert. Aus der Asymmetrie,
die die Spinpolarisation in Messungen der differenziellen Leitfä-
higkeit in S-I-F-Tunnelkontakten hervorruft, kann die Spinpolari-
sation bestimmt werden.
Die Effekthöhe in mtjs ist wesentlich von der Spinpolarisati-
on des Tunnelstroms abhängig, eine größere Spinpolarisation geht
dabei im Allgemeinen mit einem höheren tmr-Wert überein. Die
supraleitende Tunnelspektroskopie ist daher ein wichtiges Instru-
ment zur Charakterisierung und Optimierung von mtjs. Ein Ziel
dieser Arbeit war die Etablierung der von Meservey und Tedrow
entwickelten Methode an der Universität Bielefeld. Es wird daher
gleichsam der Anfang, als auch die aktuelle Forschung auf dem
Bereich des spinpolarisierten Tunnelns thematisiert.
Als supraleitende Elektrode in S-I-F-Tunnelkontakten hat sich
seit der Entdeckung des Effekts Aluminium bewährt. Die meisten
Untersuchungen wurden daher der Einfachheit halber mit Tun-
nelbarrieren, die aus dem natürlichen Oxid Al2O3 von Aluminium
bestanden, durchgeführt.
Die maximal erreichten tmr-Werte von MgO-basierten mtjs
überschreiten jedoch die tmr-Werte in Al2O3-basierten mtjs
deutlich. In Abbildung 1 ist die Steigerung des tmr-Effekts für
diese beiden Tunnelbarrierenmaterialien im Verlauf der letzten
Jahre gezeigt. Die Ergebnisse führten dazu, dass in den letz-
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Abbildung 1: Zeitliche
Entwicklung des maximalen
tmr-Effekts.
ten Jahren auch supraleitende Tunnelspektroskopie mit MgO-
Tunnelbarrieren durchgeführt wurde. In Tabelle 1 sind Veröffent-
lichungen der direkten Messung der Spinpolarisation verschiede-
ner ferromagnetischer Elektroden für beide Barrierentypen darge-
stellt. Die aufwendigere Verwendung der künstlichen Tunnelbar-
riere MgO spiegelt sich in der geringeren Anzahl an Veröffentli-
chungen wider.
Die Spinpolarisation von ferromagnetischen Elektroden ist nur
mit wenigen experimentellen Methoden direkt zugänglich. Neben
der in dieser Arbeit verwendeten Methode kann die Spinpolari-
sation zum Beispiel mit Point Contact Andreev Reflection (pcar)
aus der differenziellen Leitfähigkeit von Punkt-Kontakten zwi-
schen Supraleitern und Ferromagneten extrahiert werden.9 Auch
9 R.J. Soulen Jr, J.M. Byers,
M.S. Osofsky, B. Nadgorny,
T. Ambrose, S.F. Cheng,
P.R. Broussard, C.T. Tanaka,
J. Nowak, J.S. Moodera,
A. Barry und J.M.D. Coey,
Science, 282: 85–88, 1998
mit der spin-resolved photoemission spectroscopy (sp-pes)10 kann die
10 M. Fonin, Y. Dedkov,
R. Pentcheva, U. Rüdiger
und G. Güntherodt, J. Phys.:
Cond. Matter, 19: 315217,
2007
Spinpolarisation gemessen werden.
Der – hinsichtlich der oben genannten Fragestellung der Un-
tersuchung des Tunnelstroms – größte Vorteil der supraleiten-
den Tunnelspektroskopie gegenüber diesen anderen Methoden ist
die unmittelbare Verwandtschaft zum tmr-Effekt. Mit der vorge-
12
Al2O3-Barriere MgO-Barriere
Ni Tedrow, Phys. Rev. Lett. 26, 1971
Fe, Co, Ni,
Gd
Tedrow, Phys. Rev. B 7, 1973
Ni-alloys Paraskevopoulos, Phys. Rev. B 16, 1977
Gd, Tb, Dy,
Ho, Er, Tm
Meservey, Phys. Rev. B 22, 1980
NiMnSb Tanaka, J. Appl. Phys. 86, 1999
Co-Fe Monsma, Appl. Phys. Lett. 77, 2000
Co-Fe, Ni-
Fe, Ni
Kaiser, Appl. Phys. Lett. 84, 2004 Co-Fe, Fe Parkin, Nat. Mater. 3, 2004
Co Kant, Appl. Phys. Lett. 84, 2004
Co Kant, Phys. Rev. B 69, 2004 Co Kant, Phys. Rev. B 69, 2004
Co, Co-Fe Paluskar, J. Appl. Phys. 97, 2005
Co-Fe-B Paluskar, J. Appl. Phys. 99, 2006 Co-Fe Yang, Appl. Phys. Lett. 88, 2006
Co-Fe-B Swagten, J. Magn. Magn. Mater. 310, 2007 Co-Fe-B Yang, Appl. Phys. Lett. 90, 2007
Co-Fe-B Paluskar, Phys. Rev. Lett. 100, 2008
Co-Fe Gao, Appl. Phys. Lett. 95, 2009
Co2FeAl Schebaum, J. Appl. Phys. 107, 2010
Tabelle 1: Veröffentlichungen
von tunnelspektroskopi-
schen Messungen der Spin-
polarisation mit supraleiten-
den Aluminium-Elektroden
(ohne Anspruch auf Voll-
ständigkeit). Es sind die
Tunnelbarrieren und die
untersuchten ferromagneti-
schen Elektroden angegeben.
stellten Methode wird direkt die Tunnelspinpolarisation, die maß-
geblich für die Effekte in mtjs verantwortlich ist, gemessen. In
diesem Vorteil liegt jedoch gleichzeitig die größte Herausforde-
rung der Methode begründet – die Herstellung einer hinreichend
dünnen, dennoch intakten Tunnelbarriere in einem Supraleiter-
Isolator-Ferromagnet-Schichtsystem.
Zusammenfassung der Kapitel
Supraleiter als Spindetektoren In diesem Kapitel wird der theore-
tische und experimentelle Rahmen, der zum Verständnis der ge-
zeigten Messungen notwendig ist, aufgespannt.
Die Zustandsdichte von BCS-Supraleitern wird von einem Ma-
gnetfeld unter bestimmten Umständen spinabhängig aufgespal-
ten. Die dynamische Leitfähigkeit dI/dU − U eines Supraleiter-
13
2µBB/e
Zustandsdichte
Supraleiter
Zustandsdichte
Ferromagnet
EF
Abbildung 2: Zustandsdich-
ten eines Ferromagneten
und eines Supraleiters. Im
Magnetfeld B wird die Zu-
standsdichte des Supraleiters
in einen Spin-up- und einen
Spin-down-Anteil aufgespal-
ten. Die Zustände unterhalb
der Fermienergie Ef sind
besetzt.
Isolator-Normalleiter-Tunnelkontakts bildet diese aufgespaltene
Zustandsdichte ab. Wenn der Tunnelstrom, beispielsweise auf-
grund der Verwendung einer ferromagnetischen Elektrode, zu-
dem spinpolarisiert ist, so kann die Tunnelspinpolarisation – das
relative Verhältnis von Spin–Up- und Spin–down-Elektronen im
Tunnelstrom – aus der Asymmetrie einer Messung der dynami-
schen Leitfähigkeit bestimmt werden.
In Abbildung 2 ist die aufgespaltene Zustandsdichte des Su-
praleiters sowie die Zustandsdichte einer ferromagnetischen Ge-
genelektrode skizziert. Die unterschiedliche Anzahl von Spin-up-
und Spin-down-Zuständen bei der Fermienergie Ef des Ferroma-
gneten resultiert in einer Spinpolarisation des Tunnelstroms.
Um die Tunnelspinpolarisation zu ermitteln, wurden die ge-
messenen Kurven mit theoretisch errechneten Kurven verglichen.
Die differenzielle Leitfähigkeit wird im Experiment allerdings
durch verschiedene Faktoren beeinflusst. Die theoretischen Kur-
ven wurden daher mittels der Maki-Theorie berechnet, in der
paarbrechende Effekte und Spin-Bahn-Streuung berücksichtigt
werden.11 11 K. Maki, Prog. Theor. Phys.,
32: 29–36, 1964Aluminiumschichten, denen geringe Mengen an Kupfer oder
Silizium beigemischt sind, zeigten gegenüber reinem Aluminium
erhöhte kritische Temperaturen.12 Daher wurden in vorbereiten- 12 D.J. Monsma und S.S.P.
Parkin, Appl. Phys. Lett., 77:
720–722, 2000; und C. Kaiser
und S.S.P. Parkin, Appl. Phys.
Lett., 84: 3582–3584, 2004
den Experimenten Aluminium-Schichten, denen Kupfer zwischen
1% und 5% beigemischt wurde, untersucht. Die supraleitende
kritische Temperatur dieser Schichten lag mit Tc ≈ 2 K jedoch
stets deutlich unter der kritischen Temperatur von etwa 2.5 K der
14
bisher in Bielefeld verwendeten Al95Si5-Komposition. Mit dieser
Al-Si-Mischung wurde des Weiteren versucht, die bei mtjs eta-
blierte Herstellungsmethode der photolithografischen Strukturie-
rung und des Argon-Ionenstrahlätzens zur Herstellung von S-I-F-
Tunnelkontakten zu verwenden. Die dynamischen Leitfähigkeiten
der so hergestellten Kontakte zeigten zwar die typische Form von
S-I-F-Messungen, waren aber stark modifiziert, so dass eine Be-
stimmung der Spinpolarisation nicht möglich war.
???????
???????
Abbildung 3: Layout der
Schattenmasken. Jeweils eine
Elektrode wurde durch eine
Maskenöffnung gesputtert.
Die Tunnelbarriere wur-
de stets flächig hergestellt
und ist nicht eingezeichnet.
Es wurden daher in dieser Arbeit Schattenmasken entwickelt
und verwendet, die eine in-situ-Strukturierung der Proben wäh-
rend der Sputterdeposition ermöglichten. Das Design der Schat-
tenmasken ist in Abbildung 3 dargestellt. Die Kreuzstruktur der
beiden Masken definiert einen Tunnelkontakt mit einer Fläche von
etwa 300× 300 µm2. Die Tunnelbarriere wurde ohne Maske depo-
niert und ist nicht dargestellt.
1.0
0.5
0.0
EDX Signal
150100500
Position auf dem
Streifen (µm)
80µm±5µm
Abbildung 4: Normier-
tes edx-Signal an ver-
schiedenen Stellen des
gesputterten Streifens.
Um Abschattungseffekte zu minimieren, wurden Masken mit
einem – zum Sputtertarget hin – großen Öffnungswinkel herge-
stellt. Das mittels edx-Analyse gemessene Profil der damit her-
gestellten Streifen ist in Abbildung 4 gezeigt. Die Streifen haben
eine Kantenbreite von etwa 80 µm und erreichen die gleiche De-
positionsrate wie Schichten, die ohne Schattenmaske hergestellt
wurden.
Spinpolarisation von Cobalt-Elektroden Die ersten Messungen
der dynamischen Leitfähigkeiten in dieser Arbeit wurden an
Al-Si/MgO/Co-Schichtsystemen durchgeführt. Die Proben wur-
den in Bielefeld durch Magnetron-Sputtern hergestellt und von
mir am Francis Bitter Magnet Laboratory vermessen. Die Expe-
rimente zeigten, dass die Herstellung der Tunnelkontakte durch
Sputterdeposition unter Verwendung von Schattenmasken grund-
sätzlich möglich ist. In Abbildung 5 sind exemplarisch die gemes-
senen differenziellen Leitfähigkeiten und theoretisch angepassten
Kurven einer ausgelagerten Probe für verschiedene Magnetfelder
gezeigt. Die Kurven demonstrieren eine gute Qualität der Tunnel-
kontakte. Aus den Messungen konnte eine Spinpolarisation von
32 % in Herstellungszustand und 34 % nach einer Auslagerung
von einer Stunde bei einer Temperatur von 325 °C ermittelt wer-
den. Diese Werte und die zur Anpassung verwendeten Spin-Bahn-
15
Streuungs- und Paarbrechungs-Parameter stehen in guter Über-
einstimmung mit Literaturwerten.13
13 Siehe Tabelle 1, C.H. Kant,
J. Kohlhepp, H. Swagten
und B. Koopmans, Phys. Rev.
B, 69: 172408, 2004
Spinpolarisation von Cobalt-Eisen-Bor-Elektroden Mit Co-Fe-B-
Elektroden sind in mtjs hohe tmr-Werte erreicht worden. Der
Einfluss des Bors auf die Spinpolarisation ist jedoch nicht vollstän-
dig geklärt. Im ersten Teil des Kapitels werden die deshalb durch-
geführten Messungen der Spinpolarisation an Al-Si/MgO/Co-Fe-
B-Schichtsystemen für verschiedene Auslagerungstemperaturen
beschrieben.
1
normierte
Leitfhigkeit
3.31T
 Messung
 Theorie
1
2.90T
0
1
-1 0 1
U (mV)
0T
Abbildung 5: Messkurven
und theoretische Kurven
eines Al-Si/MgO/Co-
Tunnelelements.
w.h.
35±2
36±2
37±2
39±2
49±2
P (%)
310 330 350360
T
A
 (¡C)
Kristallisation
des Co-Fe-B
Optimierung
der Barriere
Abbildung 6: Abhängigkeit
der gemessenen Spinpo-
larisation einer Co-Fe-B-
Elektrode von der Auslage-
rungstemperatur.
In Abbildung 6 sind die gemessenen Spinpolarisationswerte ge-
zeigt. Die Spinpolarisation der ausgelagerten Schichten ist deut-
lich geringer als die Spinpolarisation der amorphen, nicht aus-
gelagerten Schicht. Mit einer Erhöhung der Auslagerungstempe-
ratur wurde jedoch eine erneute Steigerung der Spinpolarisati-
on gefunden. Diese Ergebnisse stehen in sehr guter Übereinstim-
mung mit anderen theoretischen Berechnungen und experimen-
tellen Funden für amorphe Co-Fe- und Co-Fe-B-Schichten.14 Al-
14 P.V. Paluskar, J.J. Attema,
G.A. de Wijs, S. Fiddy,
E. Snoeck, J.T. Kohlhepp,
H. Swagten, R.A. de Groot
und B. Koopmans, Phys.
Rev. Lett., 100: 1–4, 2008; und
L. Gao, X. Jiang, P.M. Rice
und S.S.P. Parkin, Appl. Phys.
Lett., 95: 122503, 2009
lein daraus lässt sich allerdings kein Rückschluss auf den Ein-
fluss des Bors auf die Spinpolarisation ziehen. Es wurde daher
auch eine dünne Co-Fe-B Schicht untersucht, die mit einer Tantal-
Zuleitung versehen war. Untersuchungen an solchen Systemen
lieferten einen Hinweis darauf, dass eine Diffusion des Bors in
angrenzende Tantal-Schichten eine Steigerung des tmr-Werts be-
günstigt. Auch in meinen Untersuchungen zeigt sich diese Ten-
denz; die Spinpolarisation der ausgelagerten dünnen Co-Fe-B-
Schicht ist deutlich höher als die Spinpolarisation der dicken Co-
Fe-B-Schicht.
Im zweiten Teil des Kapitels wird der Einfluss der Tunnelbar-
riere auf den Tunnelmagnetowiderstand beleuchtet. Die Trans-
porteigenschaften in mtjs werden maßgeblich von der Tunnel-
barriere bestimmt. Es wird davon ausgegangen, dass in mtjs mit
amorphen Tunnelbarrieren die effektiven Spinpolarisationen P1 und
P2 der Zustände an der Fermikante der ferromagnetischen Elek-
troden die Spinpolarisation des Tunnelstroms festlegen. Mit Jul-
lières Modell kann daraus der tmr-Wert bestimmt werden.
Für kristalline MgO-Tunnelbarrieren mit kristallinen, ferro-
magnetischen Elektroden hingegen ist vorhergesagt worden,
16
Abbildung 7: tmr-
Majorloops der mtjs mit
standardisiertem Schicht-
system und unterschied-
lichen Tunnelbarrieren.
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dass Zustände verschiedener Symmetrien verschieden große Ab-
klinglängen aufweisen. Der Tunnelprozess wird in diesen Syste-
men vom nahezu 100-prozentig spinpolarisierten ∆1-Zustand do-
miniert. Diese Art des Tunnelprozesses wird daher als Symmetrie-
filter- oder kohärenter Tunnelprozess bezeichnet.1515 W. Butler, X. Zhang,
T. Schulthess und J. MacLa-
ren, Phys. Rev. B, 63:
054416, 2001; und J. Ma-
thon und A. Umerski, Phys.
Rev. B, 63: 220403, 2001
Ziel der in diesem Abschnitt beschriebenen Untersuchun-
gen war es herauszufinden, wie groß der Einfluss der ver-
schiedenen Ferromagnet-Isolator-Kombinationen auf den tmr-Wert
ist. Es wurden dazu standardisierte Co-Fe-B/Isolator/Co-Fe-B-
Tunnelelemente verglichen, worin der Isolator entweder aus einer
einzelnen Schicht Al2O3 oder MgO bestand, oder aus einer MgO-
Al2O3 Komposit-Tunnelbarriere.
In Abbildung 7 sind magnetische Majorloops der verschiede-
nen mtjs gezeigt. Die MgO-basierten und die Al2O3-basierten
Tunnelelemente zeigten Raumtemperatur-tmr-Werte von 176 %
respektive 65 %. Die tmr-Werte von 78 % der mtjs mit Komposit-
Tunnelbarriere sind vergleichbar mit den Werten, die von Al2O3-
Tunnelbarrieren bekannt sind, unterschreiten die in den MgO-
basierten mtjs gemessenen Werte aber eindeutig.16
16 Vergleiche Abbil-
dung 1 und darin ent-
haltene Quellenangaben.
Die deutlichen Unterschiede der tmr-Werte ermöglichten eine
klare Unterscheidung zwischen Symmetriefilter-dominierten Tun-
nelprozessen und solchen, bei denen allein die effektive Spinpola-
risation der Elektroden den Tunnelprozess bestimmt.
Damit wurde gezeigt, dass die amorphe Al2O3-Schicht der
Komposit-Tunnelbarriere einen kohärenten Tunnelprozess unter-
drückt und die Optimierung der Grenzflächen in den hier unter-
suchten mtjs nur eine untergeordnete Rolle spielt.
Zustandsdichte
Halbmetallischer
Ferromagnet
EF
Abbildung 8: Skizze zur
Zustandsdichte der Spin-
up- und Spin-down-
Elektroden eines halbme-
tallischen Ferromagneten.
Spinpolarisation von Co2FeAl-Elektroden Eine andere Strategie, die
Tunnel-Spinpolarisation zu steigern, besteht in der Verstärkung
der intrinsischen Spinpolarisation – definiert als Differenz der
17
Majoritäts- und Minoritätszustände an der Fermikante – der ver-
wendeten ferromagnetischen Elektroden. Eine totale Spinpolarisa-
tion weisen halbmetallische Ferromagneten auf. Wie in Abbildung 8
skizziert ist, besitzen diese nur Zustände einer Spinsorte an der
Fermienergie. Ein Tunnelstrom in Tunnelkontakten mit halbme-
tallischen Elektroden sollte daher eine hohe Spinpolarisation auf-
weisen.
Die theoretische Vorhersage halbmetallischen Charakters ei-
ner Reihe von Heuslerverbindungen erzeugte ein großes wis-
senschaftliches Interesse auf diesem Gebiet. Untersuchungen an
gesputterten MgO/Co2FeAl-Schichtsystemen zeigten eine niedri-
ge B2-Kristallisationstemperatur.17 Erst die elektrisch isolierende
17 D. Ebke, P. Thomas,
O. Schebaum, M. Schäfers,
D. Nissen, V. Drewello,
A. Hütten und A. Thomas,
J. Magn. Magn. Mater., 322:
996–998, 2010
MgO-Wachstumsschicht – andere Heuslerverbindungen benötig-
ten metallische Wachstumsschichten – ermöglichte die Verwen-
dung von Co2FeAl-Elektroden in F-I-S-Tunnelkontakten. Bei einer
flächigen Herstellung der MgO-Schicht konnten auf diese Weise
metallische Proximity-Effekte der supraleitenden Elektrode sowie
Kurzschlüsse zwischen der Heuslerelektrode und der supraleiten-
den Elektrode vermieden werden. Auch die geringe Kristallisati-
onstemperatur begünstigte die geplanten Experimente.
In vorbereitenden Untersuchungen wurde die supraleiten-
de Elektrode in Verbindung mit der MgO-Pufferschicht und
der MgO-Tunnelbarriere optimiert. Die verschiedenen MgO-
Schichten des Systems zeigten sowohl einen deutlichen Einfluss
auf die kritische Temperatur der Schichten als auch auf die not-
wendigen Schichtdicken. Es mussten dickere Schichten benutzt
werden, die eine geringere kritische Temperatur aufwiesen.
0
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Abbildung 9: Messungen der
differenziellen Leitfähigkeit
von Co2FeAl–MgO–Al-Si
Tunnelkontakten bei ver-
schiedenen Magnetfeldern.
Die Co2FeAl/MgO/Al-Si-Tunnelkontakte wurden von mir so-
wohl in Cambridge als auch in Bielefeld vermessen. Die niedrigere
Messtemperatur des Bielefelder Kryostaten von 0.3 K im Vergleich
zu 0.49 K ermöglichte aufgrund der geringen Übergangstempera-
tur der Proben eine deutliche Verbesserung der Messungen. In
Abbildung 9 sind Messungen der differenziellen Leitfähigkeit ei-
ner bei 350 °C ausgelagerten Probe für verschiedene Magnetfelder
gezeigt. Die Messungen enthüllten eine Tunnelspinpolarisation
von 59 %. Dieses Ergebnis steht in ausgezeichneter Übereinstim-
mung mit theoretischen Vorhersagen für die untersuchte Heusler-
verbindung in der B2-Struktur.18
18 K. Inomata, N. Ikeda,
N. Tezuka und R. Goto,
Sci. Technol. Adv. Mater., 9:
014101, 2008

Supraleiter als Spindetektoren
R. Meservey und P.M. Tedrow entwickelten in den 1970er Jahren
eine Methode zur direkten Messung der Spinpolarisation eines Tun-
nelstroms.19 Diese Methode, die eine unmittelbare Analysemög-
19 R. Meservey und P.M.
Tedrow, Phys. Rep., 238:
173–243, 1994
lichkeit des Tunnelprozesses in mtjs erlaubt, wird allerdings nur
von wenigen Laboratorien angewendet.20 Ein wesentliches Ziel 20 Vergleiche Tabelle 1.
der vorliegenden Arbeit war die Etablierung dieser Methode an
der Universität Bielefeld.
Dieses Kapitel spannt den zum Verständnis notwendigen –
theoretischen und experimentellen – Rahmen auf. Dazu werden
die in der Arbeit verwendeten Methoden vorgestellt. Der Fokus
liegt dabei auf der Herleitung der Spinpolarisation aus den expe-
rimentell ermittelten Leitfähigkeitskurven. Zum Verständnis der
ermittelten Kurven werden die notwendigen Bestandteile – das
sind insbesondere die Zustandsdichte der Quasiteilchenanregun-
gen von BCS-Supraleitern – erläutert. Die theoretischen Betrach-
tungen bleiben hierbei allerdings auf den zum Verständnis not-
wendigen Bereich beschränkt. Eine umfassende Einführung und
detaillierte Herleitung, die den Rahmen dieser Arbeit überschrit-
te, ist in Introduction to Superconductivity von Tinkham21 gegeben.
21 M. Tinkham. Introduc-
tion to Superconductivity.
McGraw-Hill Kogakusha,
Ltd., 1975
Zur Herstellung der supraleitenden Tunnelkontakte wurde ein
System aus Schattenmasken in die bestehende Sputteranlage inte-
griert und die damit hergestellten Schichten charakterisiert.
Es werden in diesem Abschnitt außerdem die Systeme vorge-
stellt, die zur Charakterisierung der Tunnelkontakte benutzt wur-
den. Das waren zum einen ein 3He-Kryostaten mit einer Messtem-
peratur von 0.49 K am Francis Bitter Magnet Laboratory.22 Im letz- 22 Francis Bitter Magnet
Laboratory, NW14, 150
Albany Street, Cambridge,
MA 02139
ten Drittel dieser Arbeit wurde zum anderen ein trockener 3He-
Kryostat mit einer Basistemperatur von 0.3 K in Betrieb genom-
20 bestimmung der spinpolarisation durch supraleitende tunnel-
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men.23 Dieser Kryostat stellte nicht nur eine niedrigere Messtem-23 Die Kühlmittel dieses
Kryostaten befinden sich in
einem geschlossenen Kreis-
lauf, so dass keine Kühlflüs-
sigkeiten wie Stickstoff oder
4Helium verbraucht werden.
peratur zur Verfügung, sondern ermöglichte auch eine schnellere
Charakterisierung der hergestellten Proben.
Eigenschaften dünner, supraleitender Schichten
Eine mikroskopische Theorie zur Supraleitung, die heute nach
den Entwicklern als BCS-Theorie bezeichnet wird, wurde von Bar-
deen, Cooper und Schrieffer entwickelt.24,25 In der BCS-Theorie24 J. Bardeen, L.N. Cooper
und J.R. Schrieffer, Phys.
Rev., 106: 162–164, 1957;
und J. Bardeen, L.N. Cooper
und J.R. Schrieffer, Phys.
Rev., 108: 1175–1204, 1957
25 J. Bardeen, L.N. Cooper
und J.R. Schrieffer erhielten
für ihre Forschungen 1972
den Nobelpreis für Physik.
wird der Suprastrom von gepaarten Elektronen, den Cooperpaa-
ren, getragen. Bardeen, Cooper und Schrieffer zeigten, dass eine
Paarung zweier Elektronen mit jeweils entgegengesetztem Impuls
und Spin (~k, ↑;−~k, ↓) durch eine schwache, anziehende Wechsel-
wirkung zwischen den Elektronen beschrieben werden kann. Die
Coulomb-Wechselwirkung und die Abschirmeffekte der Leitungs-
elektronen resultieren jedoch stets in einer repulsiven Gesamt-
wechselwirkung. Erst wenn die Bewegung der Ionenrümpfe mit
einbezogen wird, ist eine anziehende Nettowechselwirkung denk-
bar. Die physikalische Idee dahinter ist, dass das erste Elektron
des Cooperpaars den Supraleiter durch die Attraktion der Ionen-
rümpfe polarisiert. In Umkehrung ziehen die angeregten Rümpfe
das zweite Elektron an. Die attraktive Wechselwirkung wird also
durch den Austausch virtueller Phononen26 vermittelt.26 Dieser Umstand wur-
de durch den Isotopen-
effekt nachgewiesen.
Das Anregungsspektrum der Fermion-Quasiteilchen wird in
der BCS-Theorie durch
E~k =
(
ε2~k + ∆
2
)1/2
(1)
beschrieben.27 Darin bezeichnen die ε~k die Energien der Zustän-
27 M. Tinkham. Intro-
duction to Superconduc-
tivity. McGraw-Hill
Kogakusha, Ltd., 1975
de der nicht wechselwirkenden Blochelektronen des Normallei-
ters in Beziehung auf die Fermienergie. Aus Gleichung (1) ist er-
sichtlich, dass ∆ als Energielücke angesehen werden kann, denn
selbst bei der Fermienergie (ε~k = 0) ist die minimale Anregungs-
energie E = ∆ also größer als Null. Die Temperaturabhängigkeit
der Energielücke ist in Abbildung 10 dargestellt. Sobald eine kriti-
sche Temperatur Tc eines Supraleiters unterschritten wird, findet ein
Phasenübergang vom normalleitenden zum supraleitenden Zu-
stand statt. In der Nähe der kritischen Temperatur wird der Ver-
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lauf durch
∆(T)
∆(0)
≈ 1.74 ·
(
Tc − T
Tc
)1/2
(2)
1.0
0.5
0.0
Æ(T)/Æ(0)
1.00.50.0
T/T
c
Abbildung 10: Abhän-
gigkeit der Energielücke
von der Temperatur. Die
Energielücke ist auf ihren
maximalen Wert bei T = 0
normiert, die Temperatur ist
auf die kritische Temperatur
Tc normiert.
beschrieben. ∆ kann als Ordnungsparameter bezeichnet werden,
da ∆ = 0 für T ≥ Tc und ∆ > 0 für T < Tc gilt. Nahe T = 0
ist ∆(T)/∆(0) ≈ 1 und zeigt nur minimale Variationen mit der
Temperatur.
Die Fermion-Quasiteilchenanregungen stehen in einer Eins-zu-
Eins-Zuordnung zu den Elektronen-Zuständen des Normalleiters.
Daher gilt
Ns(E) · dE = Nn(ε) · dε (3)
mit den Zustandsdichten Ns(E) im supraleitenden und Nn(ε) im
normalleitenden Zustand. In dem in dieser Arbeit betrachteten
Bereich um die Energielücke von einigen Millielektronenvolt kann
die Zustandsdichte des Normalleiters Nn(ε) = N(0) als konstant
angesehen werden. Daher folgt mit Gleichung (3) die auf N(0)
normierte Quasiteilchenzustandsdichte
Ns(E)
N(0)
=
dε
dE
=

E
(E2−∆2)1/2 für |E| > ∆
0 für |E| ≤ ∆ .
(4)
2
1
0
N
S
/N
N
-1 0 1-2 2
E/Æ
Abbildung 11: Die Qua-
siteilchenzustandsdichte
nach Gleichung (4) für
T = 0 K. Die Energie E ist
in Einheiten der Energie-
lücke ∆ dargestellt und auf
die Fermienergie bezogen
dargestellt.
Anregungen mit Impuls~k werden über ∆ angehoben, selbst dann,
wenn die zugehörigen ε~k im Bereich der Energielücke liegen. In
der BCS-Theorie wird ∆ als reell und konstant angenommen.28
28 Die gilt nicht für stark
gekoppelte Supraleiter.
Vergleiche M. Tinkham.
Introduction to Supercon-
ductivity. McGraw-Hill
Kogakusha, Ltd., 1975
Die BCS-Quasiteilchenzustandsdichte nach Gleichung (4) ist in
Abbildung 11 dargestellt. Durch die Umordnung der Zustände
ist eine Erhöhung der Zustandsdichte an den Rändern der Ener-
gielücke ±∆ zu erkennen.
Im Hinblick auf die durchgeführten und in den nachfolgenden
Kapiteln beschriebenen Tunnelexperimente wird die Zustands-
dichte im Folgenden im Halbleiterbild interpretiert. Der Supralei-
ter wird dabei wie ein gewöhnlicher Halbleiter mit Energielücke
betrachtet. Für T = 0 sind die Zustände bis zur Fermienergie be-
setzt. Bei T > 0 erfolgt die Besetzung gemäß der Fermistatistik.
Beim Übergang zum normalleitenden Zustand geht die Zustands-
dichte Ns wegen ∆ → 0 in die Normalleiterzustandsdichte N(0)
über (vergleiche Abbildung 10).
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Die charakterisierende Eigenschaft eines Supraleiters
ist der Meißner-Ochsenfeld-Effekt:29 Ein externes Magnetfeld wird29 W. Meißner und
R. Ochsenfeld, Naturwis-
senschaften, 21: 787–788, 1933
bei dem Übergang zum supraleitenden Zustand aus dem Inne-
ren eines Supraleiters herausgedrängt – unabhängig von der Prä-
paration. Das Magnetfeld dringt nur bis zu einer Eindringtiefe λ
in den Supraleiter ein. In dieser Oberflächenschicht fließen Ab-
schirmströme. Falls das externe Magnetfeld einen für den Su-
praleiter kritschen Wert überschreitet, erfolgt ein Phasenübergang
zum normalleitenden Zustand, und das Magnetfeld kann den
Stoff durchdringen.30 Für die hier vorgestellten Untersuchungen30 In Typ II Supraleiten
kann das Magnetfeld in
der Shubnikov-Phase in
Form von normalleitenden
Flussschläuchen in den Su-
praleiter eindringen. Ober-
halb eines kritischen Fel-
des wird aber auch hier die
Supraleitung unterdrückt.
ist es aber zwingend notwendig, dass der Supraleiter – möglichst
homogen – von dem externen Magnetfeld durchsetzt wird. Im
Folgenden werden die Voraussetzungen besprochen, die diesen
scheinbaren Antagonismus auflösen.
Ein Magnetfeld tritt auf zweierlei Weise in Interaktion mit ei-
nem Elektron. Zum einen wird ein sich bewegendes Elektron auf
eine Kreisbahn gezwungen. Zum Anderen wirkt ein externes Ma-
gnetfeld über den Spin des Elektrons auf dessen magnetisches
Moment. Die Supraleitfähigkeit eines Stoffes wird im Allgemei-
nen stark von der Wechselwirkung des Magnetfeldes mit der Be-
wegung des Elektrons beeinflusst, da hierdurch die Cooperpaar-
bindung aufgebrochen werden kann. Unter bestimmten Umstän-
den können die paarbrechenden Effekte eines Magnetfelds aller-
dings minimiert und die deutlich kleinere Wechselwirkung des
Magnetfelds mit den magnetischen Momenten der Elektronen un-
tersucht werden. Neben Materialien mit kleinen Kohärenzlängen
ξ – beziehungsweise mit großem Ginzburg-Landau-Parameter κ3131 Der Ginzburg-Landau-
Parameter κ = λ/ξ ist
der Quotient aus den
Londonschen Eindring-
tiefe λ und der Ginzburg-
Landau-Kohärenzlänge ξ.
Für Typ 1 Supraleiter gilt
κ < 1/
√
2, für Typ 2 Su-
praleiter gilt κ ≥ 1/√2.
– zeigen dünne Schichten von Supraleitern, deren Ebene parallel
zu einem externen Magnetfeld ausgerichtet ist, dieses Verhalten.
Falls die Dicke der supraleitenden Schicht geringer als die Ein-
dringtiefe λ ist, können die feldverdrängenden Abschirmströme
nicht mehr vollständig ausgebildet werden, und das Magnetfeld
durchdringt die supraleitende Schicht nahezu homogen. Die ma-
gnetische Flussdichte B(x) im Inneren einer Schicht der Dicke d
wird durch
B(x) = Ba · cosh(x/λ)cosh(d/(2 · λ)) (5)
beschrieben.32 Darin ist Ba das äußere, zur Schicht parallele Ma-
32 W. Buckel und R. Kleiner.
Supraleitung - Grund-
lagen und Anwendun-
gen. WILEY-VCH Verlag
GmbH & Co KGaA, 2004
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gnetfeld. In Abbildung 12 ist das Magnetfeldprofil im Inneren ei-
ner dünnen Schicht nach Gleichung (5) skizziert. Zum Vergleich
sind in der Abbildung Verhältnisse von d/λ = 0.25, d/λ = 1 und
d/λ = 4 gezeigt. In dieser Arbeit wurden Aluminium-Schichten
einer Dicke von etwa 4 nm benutzt. Wenn eine Londonsche Ein-
dringtiefe von 15.7 nm angenommen wird,33 gilt d/λ ≈ 0.25. Die
33 J.J. Hauser, J. Low Temp.
Phys., 7: 335–349, 1972
supraleitende Schicht wird also nahezu homogen durchdrungen.
Diese Eigenschaft ermöglicht die von uns durchgeführten Unter-
suchungen. Da die Abschirmströme stark reduziert sind, ist der
Effekt auf die Bewegung der Elektronen zu vernachlässigen und
die Wechselwirkung des Feldes mit dem magnetischen Moment
der Elektronen dominiert.
0
magnetische
Flussdichte
0
Schichtdicke
B
a
d/l = 0.25
d/l = 1
d/l = 4
d/2
-d/2
Abbildung 12: Feldverlauf
eines parallelen Magnetfelds
B im Inneren einer dünnen
Schicht.Mit dem Bohrschen Magneton µb, dem Spin ~s der Elektro-
nen und dem gyromagnetischen Verhältnis des Elektronenspins
gs wird das magnetische Moment des Elektrons durch
~µs = −gs · µb ·
(
~s
h¯
)
(6)
beschrieben. Wegen gs ≈ 2 und s = h¯/2 wird in dieser Arbeit Das magnetische Moment
des Elektrons ist also anti-
parallel zum seinem Spin
orientiert.
stets
µs ≈ µb (7)
angenommen.
Die Spins der zu Cooperpaaren gebundenen Quasiteilchen sind
antiparallel orientiert. Mit den Spins sind auch die magnetischen
Momente ~µb antiparallel zueinander ausgerichtet. In einem Ma-
gnetfeld ~B bleibt die Cooperpaarung erhalten. Das Magnetfeld
stellt eine Quantisierungsachse dar, zu der sich die magnetischen
Momente parallel beziehungsweise antiparallel ausrichten. Qua-
siteilchenzustände mit parallel ausgerichtetem magnetischen Mo-
ment werden energetisch um den Zeemanfaktor µb · B abgesenkt,
während Quasiteilchen mit antiparallelem Moment in der Ener-
gie um den selben Wert angehoben werden. Im Folgenden wer-
den Elektronen mit parallel ausgerichtetem Moment als Spin-Up-
oder Majoritätselektronen, die mit antiparallelem Moment als Spin-
Down- oder Minoritätselektronen bezeichnet. Das Anregungsspek-
trum aus Gleichung (1) muss in diesem Fall durch einen Zeeman- E~k = (ε
2
~k
+ ∆2)1/2 (1)
Term zu
E~k,↓↑ =
(
ε2~k + ∆
2
)1/2 ± µb · B (8)
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ergänzt werden.34 Analog zu Gleichung (4) können damit die34 R. Meservey, P.M. Tedrow
und P. Fulde, Phys. Rev.
Lett., 25: 1270–1272, 1970
Spin-Up-Quasiteilchenzustandsdichte
N↑(E) =
Nn
2
·

E+µb ·B
((E+µb ·B)2−∆2)1/2 für |E + µb · B| > ∆
0 für |E + µb · B| ≤ ∆
und Spin-Down-Quasiteilchenzustandsdichte
N↓(E) =
Nn
2
·

E−µb ·B
((E−µb ·B)2−∆2)1/2 für |E− µb · B| > ∆
0 für |E− µb · B| ≤ ∆
1
0
2
N
S
/N
N
0 1-1 2-2
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Abbildung 13: BCS-
Zustandsdichten der Spin-
Up- und der Spin-Down-
Quasiteilchenanregungen.
hergeleitet werden. N↑(E) und N↓(E) sind jeweils um die Zee-
manenergie gegenüber der unaufgespaltenen Zustandsdichte aus
Gleichung (4) verschoben. In Abbildung 13 sind die gegeneinan-
der verschobenen Zustandsdichten der Spin-Up- und Spin-Down-
Quasiteilchenanregungen dargestellt. Die Gesamtzustandsdichte
Ns(E) kann damit als eine Summe
Ns(E) = N↑(E) + N↓(E) (9)
geschrieben werden.
Die Aufspaltung der Zustandsdichte kann experimentell erst
beobachtet werden, wenn die thermische Verbreiterung kb · T
deutlich kleiner als die Zeemanverschiebung µb · B ist. Für eine
(realistische) Messtemperatur von T = 0.49 K muss die kritische
magnetische Flussdichte des verwendeten Supraleiters daher die
entsprechende Schranke B = 0.73 T deutlich übersteigen.35 Für
35 Dies entspricht einer Feld-
stärke von H = 7.3 kOe.
supraleitende Aluminiumschichten der Dicke d wird die parallele
kritische Magnetfeldstärke Hc2|| durch
Hc2|| ≈
φ0
2 · pi · ξ1/20 · d3/2
(10)
beschrieben.36 Darin sind φ0 das Flussquant und ξ0 die Kohä-
36 R. Meservey und
P.M. Tedrow, J. Appl.
Phys., 42: 51–53, 1971
renzlänge für T = 0. Für Schichten mit einer Dicke d ≤ 10 nm
wird das kritische Magnetfeld durch den Pauli-Paramagnetismus
limitiert.37 Die Abhängigkeit von der Schichtdicke dünner Alu-
37 P.M. Tedrow, J.T. Ku-
cera, D. Rainer und
T.P. Orlando, Phys. Rev.
Lett., 52: 1637–1640, 1984
miniumschichten ist in Abbildung 14 gezeigt. Die in dieser Arbeit
verwendete Schichtdicke von etwa 4 nm ist in der Abbildung rot
markiert. Die kritischen Magnetfeldstärken liegen damit deutlich
oberhalb der oben definierten Schranke.
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Abbildung 14: Kritisches
paralleles Magnetfeld dün-
ner Aluminiumschichten in
Abhängigkeit der Schicht-
dicke. (Vgl. R. Meservey
und P.M. Tedrow, J. Ap-
pl. Phys., 42:51–53, 1971)
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Für eine realistische Betrachtung der Experimente müs-
sen Effekte im Supraleiter berücksichtigt werden, die die Zu-
standsdichten der Quasiteilchenanregungen modifizieren. Als
Spin-Bahn-Streuung werden alle Streuprozesse bezeichnet, die den
Spin eines Elektrons umkehren können, ohne die Cooperpaarung
aufzubrechen. Mit Paarbrechung werden Prozesse zusammenge-
fasst, die die Bindung von Cooperpaaren aufheben.
Von Maki wurde eine Theorie entwickelt, die den Einfluss
von Spin-Bahn-Streuung und (Bahn)-Paarbrechung auf die BCS-
Zustandsdichte im dirty limit – bei verunreinigten Supraleitern –
berücksichtigt.38 Im Dirty Limit ist die mittlere freie Weglänge 38 K. Maki, Prog. Theor. Phys.,
32: 29–36, 1964der Elektronen durch Streuprozesse an nichtmagnetischen Streu-
zentren deutlich kleiner als die Kohärenzlänge l  ξ. Anderson39 39 P.W. Anderson, J. Phys.
Chem. Solids, 11: 26–30, 1959zeigte, dass sowohl die Zustandsdichte der Quasiteilchenanregun-
gen als auch die Energielücke ∆ und die kritische Temperatur Tc
nicht von der ursprünglichen BCS-Form reiner Supraleiter abwei-
chen.
Die durch Spin-Bahn-Streuung und Paarbrechung modifizierte
Zustandsdichte des Supraleiters wird durch
N↓↑(E) =
N(0)
2
· sgn(E) · Re
(
u±
(u2± − 1)1/2
)
(11)
beschrieben.40 Darin ist u± implizit durch 40 R. Meservey, P.M. Tedrow
und R.C. Bruno, Phys. Rev.
B, 11: 4224–4235, 1975; und
D.C. Worledge und T.H.
Geballe, Phys. Rev. B, 62:
447–451, 2000
u± =
E∓ µB · B
∆
+ ζ · u±
(1− u2±)1/2
+ b · u∓ − u±
(1− u2∓)1/2
(12)
definiert. Anhand von Gleichung (12) ist zu erkennen, dass u±
im Wesentlichen die BCS-Zustandsdichte (E ∓ µB · B)/∆ reprä-
sentiert, die jedoch um kleine Lebenszeitkorrekturen der Cooper-
paare sowie der Spinzustände mit dem Spin-Bahn-Parameter b und
dem Paarbrechungsparameter ζ verändert ist.
Durch Streuprozesse an nichtmagnetischen Verunreinigungen,
Korngrenzen oder Oberflächen können Spin-Flip-Prozesse hervor-
gerufen werden, bei denen die Cooperpaarung erhalten bleibt.
Derartige Streuzentren bilden im System des sich bewegenden
Elektrons ein zeitlich variiertes Magnetfeld, das zur Spin-Umkehr
führen kann. Streuprozesse an nichtmagnetischen Streuzentren
sind zeitumkehrinvariant, wodurch die Cooperpaarbindung in s-
Wellen Supraleitern erhalten bleibt. Von Abrikosov und Gorkov41
41 A.A. Abrikosov und L.P.
Gorkov, Sov. Phys. JETP, 15:
752–757, 1962
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wurde die intrinsische Spin-Bahn-Streurate
τ−1sb ∝
(
e2 · Z
h¯ · c
)4
· τ−1 (13)
eines supraleitenden Materials angegeben. Darin ist Z die Ord-
nungszahl des supraleitenden Elements und τ−1 die allgemeine
Streurate. Mit τ−1sb kann der normierte Spin-Bahn-Streuparameter
b =
h¯
3 · ∆ · τsb (14)
definiert werden.42
42 H. Engler und P. Fulde,
Z. Phys., 247: 1–8, 1971
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Abbildung 15: Modifi-
kation der Spin-Up- und
Spin-Down-Quasiteilchen-
zustandsdichten durch
Spin-Bahn-Streuung.
In Abbildung 15 sind die zeemanverschobenen Spin-Up- und
Spin-Down-Zustandsdichten für verschiedene Werte von b = 0.00
bis b = 0.20 dargestellt. Für die Berechnungen habe ich die für
unsere Schichten typischen Werte Tc = 2.5 K, T = 0.30 K und
B = 3.0 T sowie eine Paarbrechung ζ = 0.00 benutzt. Mit an-
steigender Spin-Bahn-Streuung werden Zustände höherer Energie
um ungefähr µb · B erniedrigt. Außerdem verringert sich mit zu-
nehmendem b die Zeemanaufspaltung, die durch die vertikalen
Linien für den ungestörten Fall markiert ist. Ab einem Wert von
etwa b = 1 wäre die Aufspaltung ganz verschwunden, da sich ein
Elektron zu nahezu gleichen Zeitanteilen in den beiden Spinzu-
ständen befindet.
Eine Reduzierung der Lebenszeit der Cooperpaare – al-
so eine Paarbrechung – kann durch verschiedene Effekte hervor-
gerufen werden. Paarbrechung tritt bei s-Wellen Supraleitern auf,
wenn die Zeitumkehrsymmetrie der Elektronen des Cooperpaars
gebrochen wird.43 Die Wechselwirkung eines parallelen Magnet-
43 P.W. Anderson, J. Phys.
Chem. Solids, 11: 26–30, 1959;
und R. Meservey, P.M. Te-
drow und R.C. Bruno, Phys.
Rev. B, 11: 4224–4235, 1975
felds ist in dünnen, supraleitenden Schichten stark reduziert. Den-
noch bewirkt die Interaktion des externen Magnetfelds mit der
Bewegung der Elektronen auch bei perfekt paralleler Ausrichtung
eine Paarbrechung aufgrund der endlichen, nichtverschwinden-
den Schichtdicke der supraleitenden Schichten. Die vom Magnet-
feld hervorgerufene Paarbrechung wird als Bahn-Paarbrechung be-
zeichnet und ist sehr sensitiv auf Fehlausrichtungen der Probe zu
dem Magnetfeld. Die Bahn-Paarbrechung einer parallel zum Ma-
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gnetfeld ~B orientierten Schicht wird durch
ζbp =
D · d2 · e2 · B2
6 · ∆ · h¯ (15)
beschrieben.44 Darin sind D = vF · l/3 die Elektron-Diffusions-
44 P. Fulde, Adv. Phys., 22:
667–719, 1973
konstante mit der Fermigeschwindigkeit vF und der mittleren
freien Weglänge l der Elektronen. Für die Energielücke gilt die
BCS-Relation ∆ = 1.764 · kb · Tc. Die quadratische Abhängigkeit
von der Schichtdicke d motiviert eine Verwendung möglichst dün-
ner Schichten. Weitere paarbrechende Einflüsse können magneti-
sche Verunreinigungen oder Proximity-Effekte sein.45 Im Gegen-
45 K. Maki. In Superconduc-
tivity, edited by Parks. Marcel
Dekker, INC., New York,
1969
satz zur Streuung an nichtmagnetischen Verunreinigungen sind
Streuprozesse an magnetischen Streuzentren nicht zeitumkehrin-
variant und resultieren in der Aufhebung der Paarbindung.
Von Fulde und Maki wurde gezeigt, dass die paarbrechenden
Effekte verschiedener Quellen zu einem Paarbrechungsparameter
ζ addiert werden können.46
46 P. Fulde und K. Maki,
Phys. Rev., 141: 275–280, 1966
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Abbildung 16: Auswirkung
der Bahnpaarbrechung auf
die Spin-Up- und Spin-
Down- Zustandsdichten.
In Abbildung 16 ist die Folge der Paarbrechung für die Zu-
standsdichten für verschiedene Werte von ζ veranschaulicht. Für
die Kurven wurde von mir Tc = 2.5 K, T = 0.3 K, b = 0.00
und B = 3.0 T angenommen. Für ζ = 0.00 ist die unveränder-
te BCS-Zustandsdichte zu erkennen. Mit zunehmendem ζ ist ei-
ne ansteigende Verbreiterung der Peaks der BCS-Zustandsdichten
aufgrund der zunehmenden Paarbrechung zu erkennen.
Nahe einer Phasengrenze zu einem Phasenübergang
zweiter Ordnung nähert sich die Quasiteilchenzustandsdich-
te der Elektronenzustandsdichte im normalleitenden Fall an.
Die Wechselwirkung benachbarter Quasiteilchen kann dabei
durch eine Renormierung des effektiven magnetischen Moments
µeff = µb/(1+ G0) berücksichtigt werden.47 Fermi-Liquid-Effekte
47 P.M. Tedrow, J.T. Kucera,
D. Rainer und T.P. Orlando,
Phys. Rev. Lett., 52: 1637–
1640, 1984
manifestieren sich daher in einer Veränderung der Zeemanauf-
spaltung. In Abbildung 17 sind die Auswirkungen von Fermi-
Liquid-Effekten skizziert. Gezeigt ist das Verhältnis der realen
Aufspaltung δ zum Zeemanfaktor 2 · µb · B. Weit entfernt von der
Phasengrenze, also bei tiefen Temperaturen oder kleinen Magnet-
feldern, ist die Aufspaltung gleich dem theoretischen Wert. Der
Fermiflüssigkeits-Parameter G0 von Aluminium wurde von Te-
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Abbildung 17: Auswirkung
von Fermi-Liquid Effekten
auf die Zeemanaufspaltung.
(Vgl. G.A. Gibson, Investiga-
tion of the Fermi-Liquid Effects
in Superconducting Vanadi-
um and amorphous Gallium
by Spin-Polarized Tunneling,
Dissertation, Massachusetts
Institute of Technology, 1988)
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drow zu G0 = 0.3 bestimmt und in dieser Arbeit für die theoreti-
schen Anpassungen der Kurven an die Messwerte benutzt. Für die
hier vorgestellten Messungen gilt allerdings T  Tc, so dass die
Renormierung der Zustandsdichten aufgrund von Fermiflüssig-
keits-Effekten vernachlässigbar klein ist.
Tunnelelemente mit einer supraleitenden Elektrode
Ein System aus zwei Elektroden, die durch eine dünne Isolator-
schicht getrennt sind, wird als Tunnelkontakt bezeichnet. Elektro-
nen können die dünne, isolierende Schicht durchdringen, auch
wenn in dieser Schicht keine Blochzustände der Elektronen exis-
tieren. Dieses Verhalten wird durch den quantenmechanischen
Tunneleffekt beschrieben. Die Aufenthaltswahrscheinlichkeit der
Elektronen in der Barriere ist nicht Null, sondern fällt vom Rand
der Barriere her exponentiell ab. Daher haben die Elektronen auch
in der zweiten Elektrode eine endliche Aufenthaltswahrschein-
lichkeit und können die Barriere durchdringen.
Eine Potenzialdifferenz U zwischen den beiden Elektroden ver-
schiebt die Ferminiveaus der beiden Elektroden gegeneinander.
Ein durch die Barriere fließender Strom kann dann nach Fer-
mis goldener Regel bestimmt werden: Die Anzahl der tunneln-
den Elektronen ist proportional zu der Anzahl besetzter Zustände
N1 der einen Elektrode bei einer bestimmten Energie, multipli-
ziert mit der Anzahl unbesetzter Zustände N2 der Gegenelektrode
bei derselben Energie, multipliziert mit dem Übergangsmatrixele-
ment |M|2, das die Tunnelwahrscheinlichkeit angibt.48
48 I. Giaever, H. Hart und
K. Megerle, Phys. Rev., 126:
941–948, 1962; und R. Me-
servey und P.M. Tedrow,
Phys. Rep., 238: 173–243, 1994
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Der Tunnelstrom von Elektrode Eins zu Elektrode Zwei wird in
diesem Modell durch
I1→2(U, E) ∝ |M|2·N1(E− e ·U) · f (E− e ·U)
· N2(E) · [1− f (E)] ,
(16)
und von Elektrode Zwei zu Eins durch
I2→1(U, E) ∝ |M|2·N1(E− e ·U) · [1− f (E− e ·U)]
· N2(E) · f (E) .
(17)
beschrieben. Darin ist f (E) die Fermifunktion. Die Energie E ist f (E) = 1
1+ exp ((E)/(kbT))bezogen auf die Fermienergie Ef. Das Übergangsmatrixelement
|M|2 wird als unabhängig von der Energie angenommen. Daher
kann der Gesamtstrom I(U) als Summe von I1→2 und I2→1 durch
I(U) ∝
∫ ∞
−∞
N1(E− e ·U) · N2(E) · [ f (E− e ·U)− f (E)]dE (18)
beschrieben werden.
Supraleiter-Isolator-Normalleiter-Tunnelelemente
Es werden nun Supraleiter-Isolator-Normalleiter-Tunnelkontakte,
kurz S-I-N-Tunnelkontakte, betrachtet. Die in dieser Arbeit un-
tersuchten Messungen der differenziellen Leitfähigkeit von S-I-N-
Kontakten umfassen einen Bereich von wenigen Millielektronen-
volt. Auf diesem Bereich kann die Zustandsdichte der normallei-
tenden Elektrode N1(E) = N1 als annähernd konstant angesehen
werden. Gleichung (18) vereinfacht sich daher zu
I(U) ∝ N1 ·
∫ ∞
−∞
Ns(E) · [ f (E− e ·U)− f (E)]dE . (19)
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Abbildung 18: Quasiteil-
chenzustandsdichte, Fermi-
verbreiterung und differen-
zielle Leitfähigkeit bei einem
S-I-N Tunnelkontakt.
Ein Nettotunnelstrom kann erst dann fließen, wenn besetzte Zu-
stände der einen Elektrode energetisch auf gleicher Höhe mit un-
besetzten Zuständen der Gegenelektrode liegen. Bei T = 0 muss
die Fermienergie des Normalleiters also wenigstens um den Be-
reich der halben Energielücke ∆ = ±e · U verschoben werden.
Dieses Verhalten spiegelt sich in der differenziellen Leitfähigkeit
dI/dU − U wider. dI/dU kann aus Gleichung (19) als Faltung
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der Ableitung der Fermifunktion mit der BCS-Zustandsdichte Ns
dI
dU
(U) ∝
∫ ∞
−∞
Ns(E) · β exp(β · (E− e ·U))
(1+ exp(β · (E− e ·U)))2 dE
=
∫ ∞
−∞
Ns(E) · K(E− e ·U)dE
(20)
abgeleitet werden. Darin ist β = 1/(kb · T). K(E− e ·U) beschreibt
eine zu E = −e ·U symmetrische Glockenkurve mit der Halb-
wertsbreite kb · T und repräsentiert die thermische Verbreiterung
der Messungen. Für T = 0 degeneriert K(E) zur δ-Distribution.
Die differenzielle Leitfähigkeit gäbe für diesen Fall direkt die Zu-
standsdichte des Supraleiters an. In Abbildung 18 sind von oben
nach unten die BCS-Zustandsdichte, die thermische Verbreiterung
K und die differenzielle Leitfähigkeit dI/dU −U für 0 < T  Tc
skizziert. Die Kurven sind dabei auf den normalleitenden Zustand
normiert. In der differenziellen Leitfähigkeit spiegelt sich die Zu-
standsdichte im Supraleiter wider. Die Singularitäten am Rand
der Energielücke sind durch die endliche Temperatur verbreitert.
Wie oben beschrieben wurde, kann ein paralleles Magnetfeld
eine dünne Supraleiterschicht homogen durchdringen. Die Zu-
standsdichte kann dann als Summe eines Spin-Up- und eines
Spin-Down-Anteils geschrieben werden. Analog dazu kann auch
die differenzielle Leitfähigkeit in einen Spin-Up- und einen Spin-
Down-Teil getrennt werden:
dI
dU
(U) ∝
∫ ∞
−∞
Ns(E + µb · B)K(E− e ·U)dE
+
∫ ∞
−∞
Ns(E− µb · B)K(E− e ·U)dE .
(21)
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Abbildung 19: In S-I-N-
Kontakten wird die
Aufspaltung der BCS-
Zustandsdichte (oben) in
der differenziellen Leitfä-
higkeit (unten) als Summe
aus dem Spin-Up- und dem
Spin-Down-Anteil sichtbar.
Die zeemanverschobenen BCS-Zustandsdichten N↑ und N↓ der
supraleitenden Elektrode, die thermische Verbreiterung K und die
daraus resultierenden dynamischen Leitfähigkeiten dI/dU(U)
der beiden Spinkanäle sind in Abbildung 19 schematisch darge-
stellt. In grau sind die Spin-Up-, in blau die Spin-Down-Anteile
gezeigt. In schwarz ist die gesamte differenzielle Leitfähigkeit als
Summe der beiden Spinsorten dargestellt. In der Gesamtleitfähig-
keit wird die Zeemanverschiebung durch eine Aufspaltung der
Peaks an den Rändern der Energielücke in jeweils zwei Peaks ab-
gebildet.
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Supraleiter-Isolator-Ferromagnet-Tunnelelemente
Wenn ein Supraleiter-Isolator-Ferromagnet-Tunnelkontakt unter-
sucht wird oder die Tunnelbarriere Spin-Filtereigenschaften be-
sitzt,49 so ist der Tunnelstrom spinpolarisiert. Das bedeutet, dass
49 In Ag/EuO/Al Tun-
nelkontakten wird eine
Spinpolarisation des Tunnel-
stroms gemessen, obwohl
keine der beiden Elektroden
ferromagnetisch ist. T.S. San-
tos und J.S. Moodera, Phys.
Rev. B, 69: 241203, 2004.
eine Spinsorte im Tunnelstrom überwiegt. Meservey und Tedrow
zeigten, dass die Spin-Orientierung der Elektronen bei dem Tun-
nelprozess erhalten bleibt.50 50 P.M. Tedrow und R. Me-
servey, Phys. Rev. Lett., 27:
919–921, 1971
Die Anzahl der Majoritätselektronen sei mit n↑, die Anzahl der
Minoritätselektronen mit n↓ bezeichnet. Der Anteil a der Majori-
tätselektronen am Tunnelstrom ist dann durch
a =
n↑
n↑ + n↓
, (22)
der Anteil der Minoritätselektronen durch (1− a) gegeben. Mit n↑
und n↓ kann die Spinpolarisation P des Tunnelstroms als
P :=
n↑ − n↓
n↑ + n↓
= 2 · a− 1 (23)
definiert werden. Die differenziellen Leitfähigkeiten beider Spin-
sorten in Gleichung (21) müssen im Fall eines spinpolarisierten
Tunnelstroms mit den Faktoren a und 1− a gewichtet werden. Es
folgt
dI
dU
(U) ∝ a ·
∫ ∞
−∞
Ns(E + µb · B)K(E− e ·U)dE
+(1− a) ·
∫ ∞
−∞
Ns(E− µb · B)K(E− e ·U)dE .
(24)
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Abbildung 20: Supraleiter-
Isolator-Ferromagnet
Tunnelkontakt. Oben:
spin-aufgespaltene Quasiteil-
chenzustandsdichten. Mitte:
Ableitung der Fermifunk-
tion. Unten: Differenzielle
Leitfähigkeit. In grau sind
die Majoritätselektronen,
in blau die Minoritätselek-
tronen dargestellt. Schwarz
ist die totale differenzielle
Leitfähigkeit.
In Abbildung 20 sind die spin-aufgespaltenen Zustandsdich-
ten, die mit den Faktoren a und (1− a) gewichteten thermischen
Verbreiterungen und die differenziellen Leitfähigkeiten der Ma-
joritäts- und Minoritätselektronen für ein S-I-F-Tunnelelement51
51 S-I-F: Supraleiter-Isolator-
Ferromagnet
gezeigt. In schwarz ist die totale differenzielle Leitfähigkeit darge-
stellt. Die Spinpolarisation des Tunnelstroms – für die Abbildung
habe ich einen Wert von P = 50% angenommen – ruft eine Asym-
metrie in der differenziellen totalen Leitfähigkeit hervor. Aus einer
Messung dieser Leitfähigkeit kann in Umkehrung die Spinpolari-
sation des Tunnelstroms bestimmt werden.
Die Auswahl der supraleitenden Elektrode hat großen
Einfluss auf die Qualität der Messungen der dynamischen
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Abbildung 21: Perioden-
system der Elemente. Su-
praleitende Elemente sind
grau unterlegt. Die Zahlen
geben die kritischen Tem-
peraturen im Festkörper in
Kelvin an. Es wurden nur
Elemente berücksichtigt, die
bei Normaldruck eine supra-
leitende Phase besitzen. (Vgl.
W. Buckel und R. Kleiner.
Supraleitung - Grundlagen und
Anwendungen. WILEY-VCH
Verlag GmbH & Co KGaA,
2004. ISBN 3-527-40348-5)
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Leitfähigkeit. Eine möglichst geringe Modifikation der BCS-
Zustandsdichte ist dabei von oberster Priorität. An den Gleichun-
gen (10) und (15) ist ersichtlich, dass für ausreichend große Ma-
Hc2|| ≈
φ0
2piξ1/20 d3/2
(10)
ζ =
Dd2e2B2
6∆h¯
(15)
gnetfeldstärken und hinreichend geringe Paarbrechung die repro-
duzierbare Herstellung von wenige Nanometer dünnen, dennoch
homogenen Schichten notwendig ist.
Auch eine starke Spin-Bahn-Streuung resultiert in deutlich
veränderten Quasiteilchenzustandsdichten. Anhand von Glei-
chung (13) wird die Z4-Abhängigkeit der intrinsischen Spin-Bahn-τ−1sb ∝
(
e2 · Z
h¯ · c
)4
· τ−1 (13)
Streuung sichtbar. In dem Periodensystem in Abbildung 21 sind
supraleitende Elemente grau unterlegt. Es sind für die supralei-
tenden Elemente die kritischen Temperaturen in Kelvin im Fest-
körper angegeben. Die geringe Ordnungszahl Z = 13 und die ver-
gleichbar hohe kritische Temperatur motivieren die Verwendung
von Aluminium als supraleitende Elektrode. Dazu zeigen Alumi-
niumschichten eine Steigerung der supraleitenden Übergangstem-
peratur – ähnlich der in Abbildung 14 gezeigten Steigerung des
kritischen Magnetfelds – mit abnehmender Schichtdicke.5252 R. Meservey und
P.M. Tedrow, J. Appl.
Phys., 42: 51–53, 1971
Bei der Sputterdeposition von dünnen, supraleitenden Alumi-
nium-Elektroden unter hoch-reinen Bedingungen werden kriti-
sche Temperaturen in der Größe von 1.5 K erreicht. Durch Do-
tierung mit geringen Mengen von Kupfer oder Silizium wurde
dieser Wert deutlich gesteigert.53
53 D.J. Monsma und S.S.P.
Parkin, Appl. Phys. Lett., 77:
720–722, 2000; und C. Kaiser
und S.S.P. Parkin, Appl. Phys.
Lett., 84: 3582–3584, 2004
In unseren vorangegangenen Untersuchungen an Sputtertar-
gets verschiedener Al-Si-Kompositionen wurden die hinsicht-
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lich der supraleitenden Eigenschaften besten Ergebnisse mit
einer Al95Si5-Komposition erzielt.54 Für 4 nm dicke Al95Si5- 54 Die tiefgestellten Werte
zeigen die prozentuale
Zusammensetzung des
Sputtertargets an.
Schichten wurden kritische Temperaturen im Bereich von 2.4 K
gefunden. In dieser Arbeit wurden weiterhin verschiedene
AlxCu1−x-Sputtertargets untersucht. Die kritischen Temperaturen
der verschiedenen Kompositionen sind in Tabelle 2 gezeigt. Der
Übergang zum supraleitenden Zustand dieser Schichten fand al-
so bei deutlich niedrigeren Temperaturen als in den entsprechen-
den Al95Si5-Schichten statt. Daher wurden für die in dieser Arbeit
gezeigten tunnelspektroskopischen Messungen ausschließlich su-
praleitende Al95Si5-Elektroden benutzt. Die damit erreichten su-
praleitenden Sprungtemperaturen lagen in der Regel zwischen
2.0 K und 2.7 K und damit deutlich oberhalb der zugänglichen
Messtemperaturen von 0.49 K und 0.30 K.55 55 Im Francis Bitter Ma-
gnet Laboratory wurde
eine Messtemperatur von
0.49 K erreicht. Ab Frühjahr
2010 konnten in Bielefeld
Messungen bei 0.30 K durch-
geführt werden.
Komposition Tc (K)
Al99Cu1 2.05± 0.05
Al98Cu2 2.07± 0.05
Al97Cu3 2.05± 0.05
Al96Cu4 2.05± 0.05
Al95Cu5 2.09± 0.05
Tabelle 2: Kritische Tem-
peraturen verschiedener
AlxCu1−x Kompositionen.
Die supraleitenden kritischen Temperaturen von Alumi-
niumschichten erfordern die Verwendung von technisch aufwen-
digen 3He-Kryostaten oder 3He-4He-Mischkryostaten. Kann eine
Erhöhung der Sprungtemperatur diesen erheblichen experimen-
tellen und finanziellen Aufwand verringern?
Eine hohe supraleitende kritische Temperatur geht nicht zwin-
gend mit einer erhöhten möglichen Messtemperatur einher. Die
durch die Temperatur verursachte Fermiverbreiterung kb · T muss
in jedem Fall deutlich kleiner als die durch das Magnetfeld er-
zeugte Zeemanaufspaltung µb · B sein. Eine höhere Messtempe-
ratur muss daher in jedem Fall durch größere Magnetfeldstärken
kompensiert werden. Diese Feldstärken müssen allerdings unter-
halb der kritischen Werte der supraleitenden Schichten liegen.
Von Yang wurden Tantal, Niob und Niob-Nitrid auf ihre Eig-
Ta: Z = 73, Tc = 4.48 K
Nb: Z = 41, Tc = 9.50 K
nung als Spindetektor untersucht.56 Von den untersuchten Mate- 56 H. Yang, S.H. Yang,
C. Kaiser und S.S.P. Parkin,
Appl. Phys. Lett., 88: 182501,
2006
rialien eignete sich einzig NbN zu einer möglichen Verwendung
als supraleitende Elektrode. Die größere intrinsische Spin-Bahn-
Streuung wurde dabei durch die – einer kritischen Temperatur
von 16.1 K entsprechend – größere Energielücke ∆ kompensiert.
Tantal und Niob hingegen zeigten eine zu starke Modifikation der
Zustandsdichten und Leitfähigkeiten. Eine Messung der Tunnel-
spinpolarisation gelang indes auch mit NbN nur bei Temperatu-
ren, die den Einsatz eines 3He-Kryostaten erforderten.
34 bestimmung der spinpolarisation durch supraleitende tunnel-
spektroskopie
Eine alternative Materialklasse zur Verwendung als supralei-
tende Elektrode sind Heusler-Verbindungen. Einige dieser Ver-
bindungen zeigen supraleitendendes Verhalten. Die höchste bis-
lang erreichte kritische Temperatur von Tc = 4.9 K wurde in
Pd2YSn gefunden.57 Für ZrNi2Ga sind eine kritische Tempe-57 J.H. Wernick, G.W. Hull,
T.H. Geballe, J.E. Bernar-
dini und J.V. Waszczak,
Mater. Lett., 2: 90–92, 1983
ratur von Tc = 2.9 K, geringe Spin-Bahn-Streuungs-Parameter
und relativ große kritische Magnetfelder beobachtet worden,58
58 J. Winterlik, G. Fe-
cher, C. Felser, M. Jour-
dan und K. Grube, Phys.
Rev. B, 78: 184506, 2008
so dass eine Beobachtung der Aufspaltung der Zustandsdich-
te denkbar ist. Mit supraleitenden Heuslerelektroden, kris-
tallinen MgO-Tunnelbarrieren und ferromagnetischen Heusler-
Gegenelektroden könnte ein vollkommen kohärenter Tunnelkon-
takt hergestellt werden. Allerdings sind die Herausforderungen
bei der Herstellung dieser Schichten wegen des Zwangs zur Kris-
tallisation in der L21-Struktur deutlich größer als bei der Verwen-
dung dünner Aluminiumschichten.
Der BCS-Supraleiter Magnesium-Diborid MgB2, für den
Sprungtemperaturen im Festkörper von 39 K gefunden werden,
zeigt eine große Eindringtiefe λ und ist daher als Spindetektor
interessant.59 Allerdings ist auch hier die Präparation in dünnen59 J. Nagamatsu, N. Naka-
gawa, T. Muranaka, Y. Ze-
nitani und J. Akimitsu,
Nature, 410: 63–64, 2001
Schichten deutlich aufwendiger als bei dünnen Aluminiumschich-
ten.
Dünne Aluminiumschichten, die in einigen Fällen mit Silizium
oder Kupfer dotiert sind, stellen daher noch immer die Standard-
elektroden des hier beschrieben Verfahrens dar.
Probenpräparation
Ein großer Teil dieser Arbeit bestand darin, die etablierten Me-
thoden der Probenherstellung an die besonderen Anforderun-
gen von Schichten mit supraleitenden Elektroden anzupassen.
Die herkömmliche Präparationsmethode einer planaren Sputter-
deposition60 mit sukzessiver Strukturierung durch optische UV-
60 Sputterdeposition:
Kathodenzerstäubung
Lithografie und Argon-Ionenstrahlätzen kann bei einer etwa 4 nm
dicken supraleitenden Elektrode nicht angewendet werden. Die
für diese Herstellungsmethode notwendigen metallischen Schich-
ten zur elektrischen Kontaktierung61 verhindern im direkten
61 Zum Beispiel mit-
tels wire bonding.
Kontakt mit der dünnen Aluminium-Elektrode aufgrund von
Proximity-Effekten62 den Übergang zum supraleitenden Zustand.
62 Der Proximity-Effekt tritt
bei Supraleitern in Kon-
takt mit Normalleitern auf.
Cooperpaare diffundieren
in den Normalleiter und
elektronische Anregun-
gen in den Supraleiter. Im
Fall dünner Supraleiter-
schichten kann dies die Su-
praleitung unterdrücken.
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Abbildung 22: Layout
der Schattenmasken, der
lange Streifen hat eine
Länge von 12 mm und eine
Breite von 0.3 mm. Die
Querstreifen haben eine
Länge von 7 mm und eine
Breite von etwa 0.3 mm. Der
Tunnelkontakt wird durch
die Überschneidung der
beiden Masken definiert und
hat eine Fläche von etwa
300× 300 µm2.
Herstellung von S-I-F-Kontakten mit Schattenmasken
Die Proben wurden in einem automatischen Sputtersystem CLAB
600 der Firma Leybold hergestellt. Der Basisdruck dieser Anla-
ge betrug 1× 10−7 mbar. In diese Anlage wurde ein System von
Schattenmasken integriert. Die Herstellung der Tunnelkontakte
konnte daher in situ durch die Verwendung von zwei Schatten-
masken während der Deposition realisiert werden. Der Arbeits-
druck während der Sputterdeposition lag bei etwa 1× 10−3 mbar.
Bei diesem Druck war die mittlere freie Weglänge der Teilchen ge-
ringer als der Abstand des Substrats von dem Sputtertarget. Der
Auftrag der Schichten erfolgte daher – im Gegensatz zur molecular
beam epitaxy63 – nicht gerichtet. Um klar definierte Kanten bei den
63 Bei der molecular beam
epitaxy werden Materialien
im Hoch- oder Ultrahoch-
vakuum verdampft. Durch
die große freie Weglänge
erfolgt die Deposition in
einiger Entfernung der
Quelle gerichtet, so dass die
Verwendung von Schatten-
masken einfacher realisiert
werden kann.
hergestellten Proben zu erzielen, mussten die Schattenmasken da-
her nahe an das zu beschichtende Substrat gebracht werden.
Substrat
Maske
Deposition
Abbildung 23: Skizze zur
Deposition der Schichten
durch eine Schattenmaske.
Die Deposition ist aufgrund
der geringen freien Weglän-
ge nicht gerichtet.
Die von mir benutzten Schattenmasken wurden von der Firma
AES-Tools64 aus 0.125 mm starkem Molybdänblech durch Senk-
64 AES Tools & Development
AG, Wülferheide 34a, 32107
Bad Salzuflen
erosion hergestellt. Molybdän besitzt einen – im Vergleich zu Stahl
– geringen Ausdehnungskoeffizienten, so dass eine Verformung
durch Erhitzung während des Sputterprozesses vermieden wer-
den konnte. In Abbildung 23 ist ein Durchschnitt durch die Schat-
tenmaske und die Positionierung des Substrats auf der Maske
skizziert. Durch den großen Öffnungswinkel der trapezförmigen
Aussparung sollten Abschattungen minimiert werden und eine
große Depositionsrate des ungerichteten Materialauftrags erreicht
werden.
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Das Layout der Masken ist in Abbildung 22 gezeigt. Bei der Ver-
wendung der Schattenmasken wurde eine Elektrode durch Mas-
ke 1 deponiert. Die Tunnelbarriere wurde planar ohne Schatten-
maske aufgetragen und ist in der Abbildung nicht dargestellt.
Auf diese Weise sollten Kurzschlüsse an den Kanten der depo-
nierten Streifen vermieden werden. Die Gegenelektrode wurde
durch die Maske 2 gesputtert und stellte Querstreifen zur ersten
Maske dar. Durch die Überschneidung der Streifen und die Breite
der Schlitze von etwa 300 µm wurde ein Tunnelkontakt von etwa
300× 300 µm2 definiert.
Die Homogenität der durch diese Masken hergestellten Streifen
wurde mittels edx-Analyse65 einer 60 nm dicken Kupferschicht65 edx: energy disper-
sive xray diffraction untersucht. Das edx-Signal ist in erster Näherung proportional
zur Schichtdicke. In Abbildung 24 ist das Kupfer-edx-Signal an
verschiedenen Punkten der Probe dargestellt. Die Signalhöhe auf
dem Plateau ist auf die Signalhöhe einer planar hergestellten Re-
ferenzschicht normiert. Die Streifen haben eine Kantenbreite von
etwa 80 µm. Dieser Wert stimmt mit den von LeClair gefundenen
Werten gut überein.66 Im Gegensatz zu den Messungen von Le-66 P.R. LeClair, Fundamen-
tal Aspects of Spin Pola-
rized Tunneling, Disser-
tation, Technische Uni-
versiteit Eindhoven, 2002
Clair, der eine Reduktion der Depositionsrate auf 3/4 des Wertes
ohne Masken findet, wird bei den hier untersuchten Proben auf
dem Plateau die gleiche Depositionsrate wie ohne Schattenmas-
ken erreicht. Dies ist auf die geringere Dicke der von mir verwen-
deten Maske von 0.125 mm, im Vergleich zu 0.5 mm bei LeClair,
zurückzuführen.
Abbildung 24: edx-Signal an
verschiedenen Punkten des
Streifens. Das Signal ist auf
die Signalhöhe einer flächig
hergestellten Probe normiert.
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Abbildung 25: Schematischer
Überblick zur lithografischen
Herstellung von F-I-S-
Tunnelelementen. (Nicht
maßstabsgetreu.)
Lithografische Herstellung von S-I-F-Kontakten
Anfängliche Probleme mit der Herstellung der S-I-F-
Tunnelelemente durch die Verwendung von Schattenmasken
motivierten Versuche, S-I-F-Elemente mit den etablierten Metho-
den der optischen Lithografie und des Argon-Ionenstrahlätzens
herzustellen. Eine solche Herstellung würde zudem eine noch
direktere Vergleichbarkeit mit magnetischen Tunnelelementen
hervorbringen, da auf einen identischen Aufbau bis hin zur
Tunnelbarriere zurückgegriffen werden könnte. Da der Tunnel-
prozess extrem oberflächensensitiv ist, sollten die Schichtsysteme
ohne Vakuumbruch bei den funktionalen Schichten, der eine
Kontamination der Oberflächen zur Folge hätte, hergestellt
werden.
Es sind grundsätzlich zwei Symmetrien denkbar, bei denen die
supraleitende Elektrode entweder als untere Elektrode oder als
obere Elektrode verwendet wird. Ein Schichtsystem, bei dem die
Aluminium-Elektrode als unterste Schicht aufgebracht wird, wür-
de eine Kontaktierung mit den üblichen Methoden des Wirebon-
dings67 erlauben, da das funktionale S-I-F-Schichtsystem durch
67 Mit dieser Methode
können magnetische Tunnel-
elemente kontaktiert werden,
ohne das die empfindliche
Barriere zerstört wird.
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Abbildung 26: Messungen
der dynamischen Leitfä-
higkeit von lithografisch
hergestellten Ferromagnet-
Isolator-Supraleiter-Proben.
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Maki-Theorie
Zuleitungsschichten geschützt ist. Die Strukturierung erfordert ei-
ne exakte Positionierung des Ätzstopps direkt unterhalb der Bar-
riere und damit in der Al-Si-Elektrode. Aufgrund der geringen
Dicke der Schicht ist dies nicht möglich.
Die größte Herausforderung bei der Herstellung des inver-
tierten Schichtsystems besteht in der Verwendung von metal-
lischen Zuleitungs- und Schutzschichten in direkter Nachbar-
schaft mit der sehr dünnen supraleitenden Schicht. Um diese
Schicht von den metallischen Schichten, und damit von Proximity-
Effekten abzuschirmen, wurde eine 1 nm dicke, zweite MgO-
Schicht auf der Al-Si-Schicht abgeschieden. Da der Tunnelstrom
exponentiell von der Dicke der Tunnelbarriere abhängig ist soll-
te die dickere Tunnelbarriere die Transporteigenschaften do-
minieren. Es wurden Ta (5)/Ru (40)/Co40Fe40B20 (2.5)/MgO (2.1)-
/Al95Si5 (4)/MgO (1.0)/Ru (30)-Schichtsysteme planar mittels dc-
und rf-Magnetronsputtern hergestellt und ex situ in einem Vaku-
umofen für eine Stunde bei 300 °C ausgelagert. Aus diesen Proben
wurden mit den in Abbildung 25 gezeigten mehrstufigen Litho-
grafieschritten Tunnelkontakte strukturiert. Um eine obere Zulei-
tung herstellen zu können, wurde der Raum um die freigestell-
ten Tunnelkontakte mit reaktiv gesputtertem Tantaloxid aufge-
füllt. Im letzten Schritt wurden Ta (5)/Au (30)-Kontaktbahnen als
obere Zuleitung deponiert.
Nach der Herstellung und Vorcharakterisierung in der Univer-
sität Bielefeld wurden die Tunnelkontakte von uns im Francis Bit-
ter Magnet Laboratory bei einer Temperatur von 0.49 K vermes-
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sen. In Abbildung 26 sind links dI/dU −U-Kurven für B = 0 T
und B = 2.15 T gezeigt. Die Nullfeldkurve bildet die Energielücke
des Supraleiters ab. Die kritische Temperatur des Supraleiters war
zuvor in Bielefeld zu Tc = 1.6± 0.1 K bestimmt worden. Auf der
rechten Seite der Abbildung sind zwei mit dieser Temperatur er-
rechnete theoretische Kurven dargestellt. Die dI/dU(U)-Kurven
zeigen auch bei der Nullfeldmessung eine deutlich sichtbare Leit-
fähigkeit im Bereich der Energielücke, die nicht allein mit der
niedrigen kritischen Temperatur und der relativ hohen Messtem-
peratur erklärt werden kann. Die Maxima der dI/dU(U)-Kurve
decken sich nicht mit der entsprechenden Energielücke für ei-
ne kritische Temperatur von 1.6 K. Die Kurve scheint in Span-
nungsrichtung gestreckt, in dI/dU-Richtung hingegen gestaucht
zu sein.
Eine detaillierte Betrachtung des Schichtsystems kann dieses
Verhalten qualitativ erklären. Zu dem intrinsischen Widerstand
des F-I-S-Tunnelkontakts müssen für dieses Schichtsystem die
Widerstände der zweiten MgO-Schicht und der Tantal, Rutheni-
um und Co-Fe-B-Zuleitungsschichten addiert werden. Diese int-
rinsischen Widerstände können auch durch eine Vierpunktmes-
sung nicht vermieden werden und erklären die Modifikationen
der Messkurve, da der Spannungsabfall an diesen seriellen Wi-
derständen die resultierenden dc- und ac-Spannungen am F-I-S-
Kontakt verringert. Die dynamische Änderung der Leitfähigkeit
des Tunnelkontakts mit der sich ändernden Spannung verhindert
allerdings eine exakte Rückrechnung. Eine Anpassung von theo-
retischen Kurven ist daher nicht möglich.
In Abbildung 26 ist weiter eine Messung der dynamischen Leit-
fähigkeit bei einem parallelen Feld von 2.15 T gezeigt. Deutlich ist
eine Verschiebung der Kurve zu negativen Spannungswerten er-
kennbar. Durch die starke Modifikation der Leitfähigkeiten durch
die Zuleitungswiderstände und die geringe kritische Temperatur
der supraleitenden Schicht wird auch hier eine Anpassung der
theoretischen Kurven mit der Maki-Theorie verhindert. Die deut-
liche Verschiebung der Kurven zu hin zu negativen Spannungs-
werten ist jedoch ein Indikator für eine hohe Spinpolarisation des
Tunnelstroms. Magnetische Tunnelelemente mit derselben unte-
ren Elektrode und einem Co-Fe-B/Ru/Co-Fe/Mn-Ir-System als
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obere Elektrode zeigen tmr-Werte von 233% bei Raumtempera-
tur.68 Schon bei Raumtemperatur entspricht das einer effektiven68 Hergestellt und gemessen
von Markus Schäfers. Eine
Tieftemperaturmessung war
für diese Tunnelkontakte
aufgrund des künstlichen
Antiferromagneten der obe-
ren Elektrode nicht möglich.
Spinpolarisation von P ≈ 0.72.
Zusammenfassend muss geschlossen werden, dass es zwar ge-
lungen ist, F-I-S-Tunnelkontakte durch optische Lithografie her-
zustellen, die zusätzlichen Schichten und Schritte allerdings eine
nicht zu vernachlässigende Störung der dynamischen Leitfähig-
keiten hervorrufen. Obgleich eine hohe Spinpolarisation des Tun-
nelstroms anhand der Messungen vermutet werden kann, ist es
nicht möglich, den Wert der Spinpolarisation aus den Messun-
gen zu deduzieren. Die klassische Methode der Herstellung mit
Schattenmasken, die bislang bei den veröffentlichten Messungen
der Spinpolarisation verwendet wurde, ist daher besser geeignet.
Lock-in-Methoden
In diesem Abschnitt werden die für die dargestellten Messungen
generell gültigen Messverfahren vorgestellt. Die verwendeten Ver-
fahren unterscheiden sich zum Teil in Details wie der Messtempe-
ratur oder der Anregungsamplitude. Diese Details sind an ent-
sprechender Stelle bei der Beschreibung der Experimente angege-
ben.
t
t
U
I
Abbildung 27: Schematische
Darstellung des Lock-In-
Prinzips. Die Wechselspan-
nungskomponente ist zur
Ableitung des Stroms nach
der Spannung proportional.
Zur Messungen der differenziellen Leitfähigkeit wurden
Lock-in-Methoden benutzt. Bei diesem Verfahren wird eine Wech-
selspannung Uac · sin(ωt) mit konstanter Amplitude Uac
auf eine langsam variierte Gleichspannung Udc addiert. Für den
Strom gilt dann
I(U) = I(Udc +Uac · sin(ωt)) . (25)
Unter Berücksichtigung von sin2(ωt) = (1 − cos(2ωt))/2 und
sin3(ωt) = (3 sin(ωt) − sin(3ωt))/4 verdeutlicht eine Taylorent-
wicklung von I um Udc, dass die erste Ableitung des Stroms nach
der Spannung in erster Näherung proportional ist zu der Span-
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nungsmodulation Uac · sin(ωt):
I(U) = I(Udc) +
dI
dU
∣∣∣∣
Udc
·Uac · sin(ωt)
+
1
2!
d2 I
dU2
∣∣∣∣∣
Udc
·U2ac sin2(ωt)
+
1
3!
d3 I
dU3
∣∣∣∣∣
Udc
·U3ac sin3(ωt) + · · ·
= I(Udc) +
dI
dU
∣∣∣∣
Udc
·Uac · sin(ωt)
+
1
4
d2 I
dU2
∣∣∣∣∣
Udc
·U2ac · (1− cos(2ωt))
+
1
24
d3 I
dU3
∣∣∣∣∣
Udc
·U3ac · (3 sin(ωt)− sin(3ωt))
+ · · ·
(26)
Schematisch ist dies in Abbildung 27 dargestellt.69 69 J.E. Tkaczyk, Spin-orbit and
magnetic proximity layers on
Pauli limited superconducting
thin films, Dissertation,
Massachusetts Institute of
Technology, 1988
Durch den Lock-in-Verstärker werden die zu sin(ωt) propor-
tionalen Terme
dI
dU
∣∣∣∣
Udc
·Uac + 18
d3 I
dU3
∣∣∣∣∣
Udc
·U3ac + · · · (27)
gemessen. In erster Ordnung ist das die gesuchte Leitfähigkeit
dI/dU −Udc. Die Terme höherer Ordnung stellen vor allem an
den Peaks der differenziellen Leitfähigkeit, wo d3 I/dU3 groß ist,
einen Fehler dar. Dieser Fehler verkleinert sich allerdings stärker
mit abnehmendem Uac als das Signal dI/dU. Der systematische
Fehler in der Messung der differenziellen Leitfähigkeit, der durch
eine Modulation mit dem Scheitelwert Uac =
√
2Urms verursacht
wird, ist vernachlässigbar, wenn
e ·Uac < kb · T (28)
gilt. Am Beispiel einer Probe, die aufgrund von Kurzschlüssen
Andreevreflektionen mit sehr scharfen Charakteristika zeigte, soll
die Auswirkung der Modulationsamplitude auf die Messungen
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Abbildung 28: Auswirkung
verschiedener Modulati-
onsamplituden Uac auf die
Messkurven am Beispiel
einer Probe mit Andreev-
reflektion. Die Länge der in
der Legende angegebenen
Striche entsprechen Uac .
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veranschaulicht werden. In Abbildung 28 sind dynamische Leitfä-
higkeitsmessungen bei einer Temperatur von T = 1.29 K für ver-
schiedene Anregungsamplituden Uac dargestellt. Die Größe von
Uac wird in der Legende durch die Länge der Linien wiedergege-
ben. Deutlich ist die Auswirkung einer größeren Anregung zu er-
kennen; die Charakteristika werden durch die Mittelung der Mo-
dulation für größere Amplituden abgeflacht. Die beiden Kurven
mit Uac = 40 µV und Uac = 80 µV liegen unterhalb der Grenze
kbT/e = 111 µV. Zwischen diesen beiden Kurven ist kein quan-
titativer Unterschied zu beobachten. Allein das Signal-zu-Rausch
Verhältnis der 40 µV Kurve ist deutlich schlechter. Es kann daher
davon ausgegangen werden, dass der durch die gewählten Modu-
lationen von 80 µV bei 1.29 K, und 20 µV bei 0.3 K beziehungswei-
se 0.49 K verursachte Fehler vernachlässigbar ist.
Messmethode Cambridge In Abbildung 29 ist die Schaltung zur
Messung der dynamischen Leitfähigkeit gezeigt, die für die im
Francis Bitter Magnet Laboratory am M.I.T., Cambridge durchge-
führten Messungen benutzt wurde. Auf die Gleichspannung Udc
wird eine Wechselspannung Uac in der Größe einiger Mikrovolt
moduliert. Durch den 1 kΩ Widerstand wird die Spannung, die
am Tunnelelement anliegt, begrenzt. R1 begrenzt den Strom durch
das Element. Wenn der serielle Widerstand Rs deutlich kleiner als
der Elementwiderstand Rj ist – typische Werte sind Rs ≤ 0.02 · Rj
– so gilt Uj ≈ U1 kΩ. Daher kann in diesem Fall die Wechsel-
spannung dU, die am Tunnelelement abfällt, als konstant ange-
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Abbildung 29: Schaltkreis
zur Messung der diffe-
renziellen Leitfähigkeit
dI/dU −U in Cambridge.
Durch diese Schaltung wird
ein konstantes dU erzeugt
und dI gemessen.
sehen werden. Der Wechselstrom dI wird durch einen Lock-in-
Verstärker über dem seriellen Widerstand Rs gemessen.
Für die Messung der dI/dU − U-Kurven wurde ein 3He-
Kryostat verwendet bei dem sich die Probe in einem Bad aus
flüssigem 3He befand. Die Probentemperatur bei den Messun-
gen betrug T = 0.45± 0.05 K. Es konnte ein Magnetfeld mit ei-
ner Flussdichte bis zu 8 T erzeugt werden. Die Parallelisierung
im Magnetfeld erfolgte durch eine mechanische Verkippung der
Probe. Aus einer Fehlausrichtung im Magnetfeld resultiert eine
deutlich erhöhte Bahnpaarbrechung, woraus wiederum eine ge-
steigerte Leitfähigkeit im Bereich der BCS-Energielücke folgt. Die
optimale Position wurde daher durch eine Minimierung der dif-
ferenziellen Leitfähigkeit bei einer Spannung von U = 0 V und
einer magnetischen Flussdichte in der Größenordnung von 1 T ge-
funden.
Messmethode Bielefeld Im letzten Drittel dieser Arbeit wurde ein
3He-Kryostat in Bielefeld aufgebaut und benutzt.70 Die erste Stufe 70 Cryogenic Limited, http:
//www.cryogenic.co.ukder Kühlung bis etwa 3 K erfolgte durch einen Gifford-McMahon-
Zyklus. Mit der zweiten Kühlungsstufe konnte eine Temperatur
von etwa 1.6 K durch eine Zirkulation von 4He erreicht werden.
Mit einer sorptionsgepumpten 3He-Kühlstufe wurde schließlich
die Messtemperatur von 0.3 K erreicht. Die parallele Orientie-
rung des Magnetfelds zur Probenebene wurde durch eine Linear-
kombination von zwei senkrechten Magnetfeldern erreicht. Abbil-
dung 31 zeigt ein Diagramm des Kühlsystems.
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Abbildung 30: Messprin-
zip in Bielefeld. Da die Va-
riation der Spannung dU
konstant gehalten wurde,
war das Stromsignal dI pro-
portional zur dynamischen
Leitfähigkeit dI/dU − U.
U0+dU0
I+dI dILock-in	Verstärker
kontrolliert
Uist+dUist
In Abbildung 30 ist das in Bielefeld verwendete Messprinzip
dargestellt. An jeweils einem Kontakt der beiden Elektroden wur-
de eine langsam variierte Spannung Udc,0, auf die eine Wechsel-
spannung dUac,0 mit einer Frequenz von 1015 Hz aufmoduliert
war, an dem Tunnelkontakt angelegt. Weiterhin wurde zwischen
diesen Kontakten der Strom I + dI gemessen. Aus einem zum
Strom analogen Spannungssignal wurde mit einem ersten Lock-
in-Verstärker71 die Variation dI des Stroms extrahiert. An dem je-71 Stanford Research sr830
weils anderen Kontakt der Elektroden wurde die Spannung samt
der aufmodulierten Wechselspannung gemessen. Mittels dieser
Messung wurde die Eingangsspannung angeglichen. Insbesonde-
re konnte auf diese Weise die Wechselspannung dUist konstant
gehalten werden. Diese Konstanz wurde mit dem zweiten, syn-
chronisierten Lock-in-Verstärker72 verifiziert. Durch die Konstanz72 Stanford Research sr530
von dU war das gemessene dI Signal proportional zur gesuchten
differenziellen Leitfähigkeit dI/dU − U. Die Messwerte wurden
über Voltmeter73 mit einem Computer ausgelesen.73 Keithley K2000
Bestimmung der Spinpolarisation aus der differenziellen
Leitfähigkeit
Wie oben dargestellt wurde, ist die differenzielle Gesamtleitfähig-
keit eine Summe aus den zwei Teilen der beiden Spinsorten. Der
Majoritätsanteil sei durch a · g(U + h) und der Minoritätsanteil
durch (1− a) · g(U− h) beschrieben, mit h = µb · B/e. Jeder dieser
Teile hat die Form der in Abbildung 18 gezeigten Leitfähig-
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Abbildung 31: Schematischer
Aufbau des in Bielefeld
benutzten Kryostaten.
keit, ist allerdings um den Zeemanfaktor verschoben und mit den
Faktoren a und (1− a) gewichtet. Die Leitfähigkeiten der beiden
Spinsorten sind in Abbildung 32 gezeigt.
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Abbildung 32: Leitfähigkei-
ten der beiden Spinsorten
sowie Gesamtleitfähigkeit.
(Vergleiche Abbildung 20)
Für die gemessene differenzielle Leitfähigkeit G an den vier
Stellen −U0 − h, −U0 + h, U0 − h und U0 + h gilt
σ1 = G(−U0 − h) = a · g(−U0) + (1− a) · g(−U0 − 2 · h)
σ2 = G(−U0 + h) = a · g(−U0 + 2 · h) + (1− a) · g(−U0)
σ3 = G(U0 − h) = a · g(U0) + (1− a) · g(U0 − 2 · h)
σ4 = G(U0 + h) = a · g(U0 + 2 · h) + (1− a) · g(U0) .
(29)
Die nicht aufgespaltene, unverschobene Leitfähigkeit g ist symme-
trisch bezüglich U = 0: g(−U) = g(U). Damit kann die Spinpo-
larisation P mit den vier Leitfähigkeiten aus Gleichung (29) durch
P =
(σ4 − σ2)− (σ1 − σ3)
(σ4 − σ2) + (σ1 − σ3) (30)
bestimmt werden. Die Wahl von U0 ist dabei frei.
Dieses Verfahren zur Bestimmung der Spinpolarisation ist aller-
dings nur bei Abwesenheit von streuenden und paarbrechenden
Effekten exakt.74 In Abbildung 33 ist links eine Leitfähigkeitskur-
74 D.C. Worledge und T.H.
Geballe, Phys. Rev. B, 62:
447–451, 2000
ve gezeigt, die mit den Zustandsdichten nach Gleichung (11) be-
N↓↑(E) =
N(0)
2
· sgn(E)
· Re
(
u±
(u2± − 1)1/2
)
(11)
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Abbildung 33: Berechnung
der Spinpolarisation an-
hand der Peakhöhen. Links
ist die differenzielle Leit-
fähigkeit, rechts die er-
rechnete Spinpolarisation
nach Gleichung (30) ge-
zeigt. In grau ist die reale
Spinpolarisation markiert.
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rechnet wurde. Für diese Kurve habe ich Werte von P = 50 %,
T = 0.3 K, Tc = 2.7 K, B = 2.5 T sowie moderate Werte für
Spin-Bahn-Streuung und Bahn-Paarbrechung von b = 0.03 und
ζ = 0.03 angenommen.
Die Strichlinien zeigen die Spannungswerte und die entspre-
chenden Leitfähigkeitswerte σ1–4 an, wie sie bei der Auswer-
tung von Messungen der differentiellen Leitfähigkeit von S-I-F-
Tunnelelementen nach Gleichung (30) oft verwendet wurden.7575 P.M. Tedrow und R. Me-
servey, Phys. Rev. Lett., 26:
192–195, 1971; und P.M.
Tedrow und R. Meservey,
Phys. Rev. B, 7: 318–326, 1973
Bei der Wahl U0 = 0.43 mV liegen die σi nahe den Maxima von der
dI/dU−U-Kurve. Bei dieser Wahl der σi an Stellen geringer Stei-
gung werden Ablesefehler minimiert. Rechts in Abbildung 33 ist
die Spinpolarisation P, die aus der Leitfähigkeitskurve nach Glei-
chung (30) folgt, für verschiedene Werte U0 dargestellt. Die für die
links gezeigte Kurve zugrunde gelegte Spinpolarisation P = 50%
ist durch die horizontale Strichlinie angezeigt. Es ist eine star-
ke Abhängigkeit der ermittelten Spinpolarisation von U0 erkenn-
bar. Die errechnete Spinpolarisation variiert auf dem dargestell-
ten Spannungsintervall von 33% bis 61%. Die im linken Teil der
Abbildung gekennzeichneten Werte der Leitfähigkeit resultieren
in einer Spinpolarisation von 56.0%. In früheren Untersuchungen
von Meservey und Tedrow wurde diese Überschätzung durch ei-
ne Subtraktion eines Betrags von einigen Prozent berücksichtigt.7676 R. Meservey, D. Pa-
raskevopoulos und
P.M. Tedrow, Phys. Rev.
B, 22: 1331–1337, 1980
Selbst für die moderaten, aber realistischen Werte von b und ζ ist
eine große Schwankung und damit einhergehend eine Diskrepanz
der errechneten und der realen Spinpolarisation erkennbar. Die-
se Art der Bestimmung der Spinpolarisation kann daher allenfalls
als Abschätzung der Spinpolarisation dienen. Im folgenden Ab-
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schnitt wird daher die Bestimmung der Spinpolarisation aus den
Messkurven unter Berücksichtigung der Spin-Bahn-Streuung und
der Paarbrechung erläutert.
Bestimmung der Spinpolarisation unter Einbeziehung von Spin-
Bahn-Streuung und Paarbrechung
Die Bestimmung der Spinpolarisation erfolgte durch eine Ge-
genüberstellung der Messkurven mit Kurven, die nach der
Maki-Theorie errechnet wurden. Die Berechnung der Kurven er-
folgte mittels einer Routine, die auf Rainers Theorie zur Einbe-
ziehung von Fermiflüssigkeitseffekten bei Supraleitern in starken
Magnetfeldern basiert.77 Die Parameter zur Errechnung der Kur-
77 P.M. Tedrow, J.T. Kucera,
D. Rainer und T.P. Orlando,
Phys. Rev. Lett., 52: 1637–
1640, 1984; und J. Alexander,
T. Orlando, D. Rainer und
P.M. Tedrow, Phys. Rev. B, 31:
5811–5825, 1985
ven waren die Flussdichte des externen Magnetfelds B, die Tem-
peratur T, die kritische Temperatur in Abwesenheit eines exter-
nen Feldes Tc,0, der Spin-Bahn-Streuungsparameter b, der Paar-
brechungsparameter ζ und der Fermi-Flüssigkeitsparameter G0.
Die Stärke der Spin-Bahn-Streuung wird bei der Analyse der
Daten durch den normierten Streuparameter in Gleichung (14) b = h¯
3 · τsb · ∆ (14)angegeben.
Der paarbrechende Einfluss eines parallelen Magnetfelds auf
die Bewegung der Elektronen in dünnen Schichten ist propor-
tional zum Quadrat des Magnetfelds.78 Für eine Anpassung der 78 K. Maki. In Superconduc-
tivity, edited by Parks. Marcel
Dekker, INC., New York,
1969
Kurven an die Messungen bei verschiedenen Magnetfeldern – an-
sonsten aber unveränderten Parametern – mussten jedoch weite-
re phänomenologische Parameter pp0 und pp1 zur Paarbrechung
hinzugezogen werden.79 Paarbrechende Effekte unterschiedlicher 79 R. Meservey und P.M.
Tedrow, Phys. Rep., 238: 173–
243, 1994; und H. Yang, S.H.
Yang, S.S.P. Parkin, T. Leo
und D.J. Smith, Appl. Phys.
Lett., 90: 202502, 2007
Quellen können zu einem Paarbrechungsterm addiert werden.80
80 R. Meservey, P.M. Tedrow
und R.C. Bruno, Phys. Rev. B,
11: 4224–4235, 1975; und R.P.
Guertin, W.E. Masker, T.W.
Mihalisin, R.P. Groff und
R.D. Parks, Phys. Rev. Lett.,
20: 387–390, 1968
Der gesamte Paarbrechungsterm, der in die Berechnung der Zu-
standsdichten einbezogen wurde, war daher durch
ζ = cFu ·
(
µB · B
∆(T, B)
)2
+ pp1 · µB · B∆(T, B) + pp0 ·
kB · Tc
∆(T, B)
(31)
gegeben. Der normierte Bahn-Paarbrechungsparameter cFu ist
durch
cFu =
D · e2 · d2 · ∆
6 · µ2b · h¯
(32)
gegeben,81 worin D = vF · l/3 die Diffusionskonstante der Elek-
81 P. Fulde, Adv. Phys., 22:
667–719, 1973
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tronen mit der Fermigeschwindigkeit vF und der mittleren freien
Weglänge l ist, und d die Dicke der Schicht darstellt.
Die Ursache für die additive Paarbrechung in Gleichung (31)
können magnetische Verunreinigungen oder eine Übermodula-
tion des Tunnelelements durch das Messsignal oder Rauschen
sein.82 Bei Yang83 wird ein phänomenologischer Term, der die
82 G.A. Gibson, Investigation
of the Fermi-Liquid Effects in
Superconducting Vanadium
and amorphous Gallium by
Spin-Polarized Tunneling,
Dissertation, Massachusetts
Institute of Technology, 1988
83 H. Yang, S.H. Yang,
S.S.P. Parkin, T. Leo und
D.J. Smith, Appl. Phys.
Lett., 90: 202502, 2007
Verbreiterung der Peaks durch eine Lebenszeitbegrenzung der
Cooperpaare beschreibt, zur Anpassung der Theorie an die Da-
ten benutzt.
Bei den untersuchten Proben gilt in der Regel T  Tc, so dass
Fermiflüssigkeitseffekte vernachlässigbar klein sind.84 Es wur-
84 D.C. Worledge und
T.H. Geballe, Phys. Rev.
B, 62: 447–451, 2000
de der von Meservey für dünne Aluminiumschichten gefundene
Wert G0 = 0.3 bei den Berechnungen verwendet.85
85 P.M. Tedrow, J.T. Kuce-
ra, D. Rainer und T.P. Or-
lando, Phys. Rev. Lett., 52:
1637–1640, 1984; und J. Alex-
ander, T. Orlando, D. Rai-
ner und P.M. Tedrow, Phys.
Rev. B, 31: 5811–5825, 1985
Das Programm von Rainer generierte in einem ersten Schritt
die Quasiteilchenzustandsdichte mit den vorgegebenen Parame-
tern cFu, pp0 und pp1, b, B, P, T und Tc nach den Gleichungen (11)
N↓↑(E) =
N(0)
2
sgn(E)
· Re
(
u±
(u2± − 1)1/2
) (11)
und (12), und führte in einem zweiten Schritt die Faltung mit der
u± =
E∓ µB · B
∆
+ ζ · u±
(1− u2±)1/2
+ b · u∓ − u±
(1− u2∓)1/2
(12)
thermischen Fermi-Dirac-Kurve nach Gleichung (24) durch.
dI
dU
(U) ∝ a
∫ ∞
−∞
Ns(E + µbB)
· K(E− eU)dE
+ (1− a)
∫ ∞
−∞
Ns(E− µbB)
· K(E− eU)dE
(24)
Die so ermittelte Kurve wurde per Auge mit den normierten
Messdaten vergleichen. Eine besondere Gewichtung lag dabei auf
einer guten Deckung im Bereich der Maxima σ1 bis σ4.86 Die ge-
86 R. Meservey, P.M. Te-
drow und R.C. Bruno, Phys.
Rev. B, 11: 4224–4235, 1975
messenen oder durch das Experiment vorgegebenen Werte von
T, Tc und B wurden nur in dem Bereich ihrer Ungenauigkeiten
variiert und nicht als freie Parameter betrachtet. In einem ersten
Schritt wurde der Parameter pp0 aus Messungen im Nullfeld er-
mittelt. Im Nullfeld ist pp0 der einzige Parameter von Einfluss. Für
die Messungen im Feld wurde das so ermittelte pp0 konstant ge-
halten und die anderen Parameter angepasst. Diese Analyse bei
verschiedenen Flussdichten erlaubte eine genauere Bestimmung
der Parameter.
Bei der Diskussion der Messdaten werden im Folgenden die
Paarbrechungsparameter ζ, cFu, pp0, pp1, sowie der Spin-Bahn-
Streuparameter b angegeben. Damit wird ein Vergleich mit Ver-
öffentlichungen, bei denen in der Regel nur der Gesamtpaarbre-
chungsparameter ζ und der Spin-Bahn-Streuungsparamter b ne-
ben T, Tc und B angegeben werden, ermöglicht.
Spinpolarisation von
Cobalt-Elektroden
In diesem Kapitel werden die Experimente und Ergebnisse von
Messungen der Spinpolarisation von Cobalt präsentiert. Cobalt
ist ein ferromagnetisches 3d-Übergangsmetall. Es wurden Al-Si
(3.84 nm)/MgO (1.8 nm)/Co (20 nm)-Tunnelkontakte mit den im
vorigen Kapitel beschriebenen Schattenmasken hergestellt. Die
Messungen wurden von mir im Francis Bitter Magnet Laborato-
ry am M.I.T. in der Arbeitsgruppe von Dr. J.S. Moodera durch-
geführt. Die Messungen zeigen, dass die im vorigen Kapitel be-
schriebenen Schattenmasken prinzipiell funktionieren. Die gemes-
senen Spinpolarisationswerte stehen in guter Übereinstimmung
mit Literaturwerten.87
87 C.H. Kant, J. Kohlhepp,
H. Swagten und B. Ko-
opmans, Phys. Rev. B, 69:
172408, 2004
Messung der Übergangstemperatur
I=	1µA
U
Abbildung 34: Skizze zur
Messung der Übergangs-
temperatur. Es wird die
Spannungsdifferenz, die bei
einem konstanten Strom von
1 µA im Aluminiumstreifen
entsteht, in Abhängigkeit
von der Temperatur gemes-
sen.
Die Übergangstemperatur der Al-Si-Elektrode zum supraleiten-
den Zustand wurde in einem 4He-Kryostaten gemessen, bei dem
sich die Proben in einem Bad aus flüssigem Helium befanden. Die
Messung wurde mit dem in Abbildung 34 dargestellten Mess-
schema durchgeführt; es wurde die Spannungsdifferenz in dem
Aluminiumstreifen gemessen, die durch den elektrischen Wider-
stand von einigen Kilo-Ohm bei einem konstanten Strom von
I = 1 µA hervorgerufen wurde. Ein Strom dieser Größe war ei-
nerseits hinreichend klein, so dass eine Beeinflussung des supra-
leitenden Zustands vernachlässigt werden konnte, resultierte im
normalleitenden Zustand aber andererseits in einer ausreichend
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großen Spannungsdifferenz. Der Spannungsabgriff erfolgte über
zwei der senkrechten Cobaltstreifen. Im normalleitenden Zustand
fiel über dem Aluminiumstreifen eine Spannung U ab, die bei
dem Übergang zum supraleitenden Zustand deutlich abnahm.
Die Spannung wurde durch einen Spannungs-Zeit-Schreiber auf-
gezeichnet. Die Temperaturbestimmung erfolgte nach der interna-
tionalen Temperaturskala its-90 über eine Messung des Dampf-
drucks von 4He.8888 H. Preston-Thomas, Me-
trologia, 27: 3–10, 1990
1.0
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Abbildung 35: Normierter
Widerstand der Aluminium-
streifen in Abhängigkeit von
der Temperatur. Die Quadra-
te zeigen die Probe im Her-
stellungszustand, die Krei-
se die ausgelagerte Probe.
In Abbildung 35 ist der normierte Widerstand in Abhängigkeit
von der Temperatur der Probe im nicht ausgelagerten Zustand
und im ausgelagerten Zustand dargestellt. Die Quadrate zeigen
die Probe „wie hergestellt“,89 die Kreise die bei Ta = 325 °C aus-
89 Im Folgenden
mit wh abgekürzt.
gelagerte Probe.
Als kritische Temperatur Tc kann bei dieser Methode die Stel-
le definiert werden, bei der der Widerstand auf die Hälfte des
normalleitenden Werts gefallen ist. Die ausgelagerte Probe zeigt
nach dieser Definition eine kritische Temperatur von Tc, 325°C =
2.41 ± 0.05 K. Der Widerstand der nicht ausgelagerten Probe ist
bei Tc, wh = 2.21± 0.12 K auf die Hälfte des Widerstands bei 4.2 K
abgefallen. Die Ungenauigkeiten ergeben sich aus der Breite des
supraleitenden Übergangs.
Messung der differenziellen Leitfähigkeit
In Abbildung 36 sind die Messungen der differenziellen
Leitfähigkeit von Al95Si5 (3.84 nm)/MgO (1.8 nm)/Co (20 nm)-
Tunnelelementen für verschiedene Magnetfelder dargestellt. Die
Messdaten sind als blaue Kreise, die theoretisch errechneten Leit-
fähigkeitskurven nach der Maki-Theorie als schwarze Linien ge-
zeigt.
Die zur Berechnung angenommenen Werte sind in Tabelle 3
dargestellt. Die Messtemperatur T und die Übergangstempera-
tur Tc wurden nicht als freie Parameter behandelt, sondern nur
innerhalb der Ungenauigkeiten variiert. Das externe Magnetfeld
B wurde als bekannt angenommen und bei der Anpassung der
Maki-Kurven an die gemessenen Werte auf einem festen Wert be-
lassen.
Der phänomenologische Paarbrechungsparameter pp0 wurde
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Abbildung 36: Messungen
der differenziellen Leitfähig-
keit eines Al95Si5 (3.84 nm)/-
MgO (1.8 nm)/Co (20 nm)
Tunnelelements bei ver-
schiedenen Magnetfeldern
B. Oben ist die Probe im
Herstellungszustand ge-
zeigt, unten die bei 325 °C
ausgelagerte Probe.
mit den im Nullfeld aufgenommenen Kurven bestimmt.90 Die
90 pp0 trägt paarbrechenden
Effekten Rechnung, die
nicht durch das externe
Magnetfeld hervorgerufen
werden.
restlichen angegebenen Parameter wurden so gewählt, dass ei-
ne gute Anpassung der Kurven für beide Magnetfelder erreicht
wurde. Dabei wurde besonderes Augenmerk auf eine gute Über-
einstimmung bei den Maxima der Kurven gelegt.
In Abbildung 37 ist die Fehlerabschätzung der Fitparameter
verdeutlicht. Es sind jeweils der beste Wert in schwarz, ein zu
großer Wert und ein zu kleiner Wert gezeigt. Eine zu geringe Spin-
Bahn-Streuung b resultiert in Kurven, die die Messwerte bei σ2
und σ3 unterschätzen, an den äußeren Peaks σ1 und σ4 allerdings
zu große Werte ergeben. Ein zu großer Wert von b überschätzt die
Messwerte an den inneren Peaks und unterschätzt die Messwerte
an den äußeren Peaks.
Für zu große Werte der Spinpolarisation P wird die Messkurve bei
σ2 unterschätzt, bei σ3 hingegen überschätzt. Für zu geringe Spin-
polarisationswerte gilt das Gegenteil. Für pp0 und pp1, cFu und b
muss eine Ungenauigkeit von ±0.01 einbezogen werden. Daraus
folgt für ζ nach Gleichung (31) ∆ζ ≈ 0.01. Für die Spinpolarisation
gilt eine Genauigkeit von ±2 %.
ζ = cFu ·
(
µB · B
∆(T, B)
)2
+ pp1 · µB · B∆(T, B)
+ pp0 · kB · Tc∆(T, B)
(31)
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Ta (°C) B (T) T (K) Tc (K) pp0 pp1 cFu ζ b P (%)
0.00 0.49 2.21 0.04 0.035
w. h. 2.90 0.49 2.21 0.04 0.01 0.17 0.077 0.03 32
3.31 0.49 2.21 0.04 0.01 0.17 0.096 0.04 32
0.00 0.49 2.45 0.06 0.035
325 2.90 0.49 2.45 0.06 0.01 0.04 0.049 0.02 34
3.31 0.49 2.45 0.06 0.01 0.04 0.053 0.02 34
Tabelle 3: Parameter, die
zur Anpassung der Maki-
Theorie an die Mess-
kurven benutzt wurden.
Diskussion
Die Maki-Kurven zeigen sowohl für die Probe im Herstellungszu-
stand als auch für die ausgelagerte Probe eine sehr gute Überein-
stimmung mit den Messwerten. Deutlich sind die Energielücke,
die Zeemanaufspaltung und die Asymmetrie in den Kurven zu
erkennen.
Die für die Anpassung verwendeten Werte des Spin-Bahn-
Streuungsparameters b = 0.03 und b = 0.02 des Herstellungszu-
stand und des ausgelagerten Zustands sind mit veröffentlichten
Werten zwischen b = 0.01 und b = 0.05 für bei Raumtemperatur
gesputterte Al98Si2-Legierungen vergleichbar.91 An gleicher Stelle91 S.S.P. Parkin, C. Kai-
ser, A. Panchula, P.M.
Rice, B. Hughes, M. Sa-
mant und S. Yang, Nat.
Mater., 3: 862–867, 2004
sind Werte für den Paarbrechungsparameter bei einem parallelen
Magnetfeld von B = 2 T von ζ = 0.024 bis ζ = 0.053 angege-
ben. Zurückgerechnet auf diese magnetische Flussdichte werden
in den von mir hergestellten Schichten Werte von ζw.h. = 0.048
und ζ325°C = 0.042 erreicht. Auch diese Werte sind mit den Lite-
raturwerten vergleichbar. Für Aluminium-Schichten, die bei 77 K
durch Vakuumverdampfen hergestellt wurden, sind deutlich hö-
here Parameter von b = 0.07 bekannt.92
92 R. Meservey und
P.M. Tedrow, Phys.
Rep., 238: 173–243, 1994 Zwischen dem Herstellungszustand und dem ausgelagerten
Zustand sind deutliche Unterschiede zu erkennen. Der Paarbre-
chungsparameter ζ der Messungen im Magnetfeld ist in der nicht
ausgelagerten Probe deutlich größer als in der ausgelagerten Pro-
be. Im feldlosen Fall hingegen sind die Parameter identisch. Daher
können die Abweichungen auf eine bessere Ausrichtung der aus-
gelagerten Probe im Magnetfeld zurückgeführt werden. Die star-
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Abbildung 37: Zur Abschät-
zung der Ungenauigkeiten.
Zu große oder zu kleine
Parameter resultieren in
Maki-Kurven, die die Mess-
kurven an verschiedenen
Stellen über- oder unter-
schätzen.
ken Abweichungen können nicht allein mit der geringeren kriti-
schen Temperatur und der antireziproken Abhängigkeit der Paar-
brechung vom Ordnungsparameter und damit von der kritischen
Temperatur aus Gleichung (15) erklärt werden. Eine Verkippung
ζbp =
Dd2e2B2
6∆h¯
(15)
der Probe hingegen vergrößert die scheinbare Schichtdicke und
resultiert wegen Gleichung (15) in einer erhöhten Paarbrechung.
Eine Fehlausrichtung kann auch die stark erhöhte Leitfähigkeit
der nicht ausgelagerten Probe um 0 V herum erklären.
Der geringere Spin-Bahn-Streuungsparameter b der ausgela-
gerten Probe hingegen kann nach Gleichung (14) innerhalb der
b =
h¯
3 · τsb · ∆ (14)
Toleranzen mit der höheren kritischen Temperatur erklärt werden.
Die Spinpolarisation der nicht ausgelagerten Probe von P =
32± 2 % stimmt gut mit den von Kant et al. berichteten Werten
von 30 ± 2 % in Co/MgO/Al-Tunnelkontakten überein.93,94 Für
93 C.H. Kant, J. Kohlhepp,
H. Swagten und B. Ko-
opmans, Phys. Rev. B, 69:
172408, 2004
94 Es wurden weder Angaben
zu Paarbrechungspara-
metern noch zur Spin-
Bahn-Streuung bei der
Bestimmung der Spinpo-
larisation gemacht. Auch
ist keine Aussage über die
Auslagerung der Proben
angegeben.
Tunnelkontakte mit einer Cobalt-Elektrode, AlOx-Tunnelbarriere
und supraleitender Al-Gegenelektrode wurden allerdings Werte
zwischen 39 % 95 und 42 % 96 gefunden. Kant et al. führen dies auf
95 C.H. Kant, J. Kohlhepp,
H. Swagten und B. Ko-
opmans, Phys. Rev. B, 69:
172408, 2004
96 D.J. Monsma und S.S.P.
Parkin, Appl. Phys. Lett., 77:
720–722, 2000
eine hinsichtlich der Spinpolarisation des Tunnelstroms schlech-
tere Qualität der MgO/Cobalt-Grenzfläche zurück. Die geringen
Abweichungen können in Unterschieden im Herstellungsverfah-
ren und – eventuell daraus resultierender – besserer Grenzflächen-
qualität der in Bielefeld hergestellten Proben hervorgerufen wor-
den sein. Auch die Vergrößerung der Spinpolarisation auf 34± 2 %
bei der ausgelagerten Probe ist ein Indikator für eine optimierte
Tunnelbarriere und bessere Grenzflächen.
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Können auch für Cobalt-Elektroden Spinpolarisations-
werte der Größe, die von kristallinen Fe/MgO/Fe- und
Co-Fe-B/MgO/Co-Fe-B-Systemen bekannt ist, erwartet werden?
Voll epitaktische Co (0 0 1)/MgO (0 0 1)/Co (0 0 1)-mtjs mit me-
tastabilen, nur 0.57 nm dicken, krz97 Co (0 0 1)-Elektroden zei-97 krz: kubisch Raumzentriert
gen tmr-Werte von bis zu 410 % bei Raumtemperatur und 507 %
bei tiefen Temperaturen.98 Die tmr-Werte entsprechen – un-98 S. Yuasa, A. Fukushi-
ma, H. Kubota, Y. Suzu-
ki und K. Ando, Appl.
Phys. Lett., 89: 042505, 2006
ter einer gewagten Verwendung des Jullière-Modells – Spin-
polarisationswerten von 82 % beziehungsweise 84.7 %. Die Ef-
fekterhöhung wird darauf zurückgeführt, dass für krz-Cobalt
nur Zustände mit ∆1-Symmetrie an der Fermikante Ef existie-
ren.99 Die metastabilen, ultra-dünnen Cobalt-Elektroden in krz-99 D. Bagayako, A. Zieg-
ler und J. Callaway, Phys.
Rev. B, 27: 7046–7049, 1983
Struktur wurden von Yuasa durch eine Herstellung mittels mbe100
100 mbe: molecular
beam epitaxy
und unter Verwendung von epitaktischen MgO (0 0 1)/Fe (0 0 1)-
Wachstumsschichten und Fe (0 0 1)-Deckschichten erreicht. Die
krz-Struktur konnte daher in den in dieser Arbeit untersuch-
ten, durch Magnetron-Sputtern hergestellten Proben höchstwahr-
scheinlich nicht erreicht werden. Die gemessenen Werte der Spin-
polarisation sind daher in gutem Einklang mit den Literaturwer-
ten.
Zusammenfassung
Mit den Untersuchungen an Al-Si/MgO/Co-Tunnelkontakten
konnte gezeigt werden, dass eine Herstellung von S-I-F-
Tunnelkontakten durch Magnetron-Sputtern und in situ Struktu-
rierung mit Schattenmasken möglich ist. Die verwendeten supra-
leitenden Al95Si5-Elektroden hatten mit Tc ≥ 2.21 K eine ausrei-
chend hohe kritische Temperatur, um bei den zugänglichen Mes-
stemperaturen von T = 0.49 K die Tunnelcharakteristika zu unter-
suchen. Die geringen Spin-Bahn-Streuparameter und die geringe
Paarbrechung der Schichten erlaubten weiterhin die Verwendung
von ausreichend großen Magnetfeldern, so dass eine Ermittlung
der Spinpolarisationswerte ermöglicht wurde.
Die ermittelten Werte der Spinpolarisation von 32 % der Probe
im Herstellungszustand und von 34 % bei der thermisch ausgela-
gerten Probe stehen in guter Übereinstimmung mit Literaturwer-
ten.
Spinpolarisation von
Cobalt-Eisen-Bor-Elektroden
Bei der Optimierung von magnetischen Tunnelelementen hin-
sichtlich hoher tmr-Werte erwiesen sich Elektroden aus einer Mi-
schung aus Cobalt, Eisen und Bor – kurz Co-Fe-B – als aussichts-
reiche Kandidaten.101 Die größten tmr-Werte in AlOx-basierten
101 Eine detailierte Einfüh-
rung zum tmr-Effekt ist im
zweiten Teil diese Kapitels
ab Seite 65 gegeben.
Tunnelelementen von 70 % bis 80 % bei Raumtemperatur wurden
durch die Verwendung von Co-Fe-B-Elektroden erzielt.102 MgO- 102 D. Wang, C. Nordman,
J.M. Daughton, Z. Qian
und J. Fink, IEEE T. Mag.,
40: 2269–2271, 2004; und
H.X. Wei, Q.H. Qin, M. Ma,
R. Sharif und X.F. Han, J.
Appl. Phys., 101: 09B501, 2007
basierte Tunnelelemente mit Co-Fe-B-Elektroden zeigen tmr-
Werte von bis zu 604 % bei Raumtemperatur.103
103 S. Ikeda, J. Hayakawa,
Y. Ashizawa und Y. Lee,
Appl. Phys. Lett., 93: 082508,
2008
Co-Fe-B-Schichten, die bei Raumtemperatur durch Magnetron-
Sputtern deponiert werden, sind aufgrund der Bor-Beimischung
in der Regel amorph. Durch eine thermische Behandlung mit ei-
ner Auslagerungstemperatur Ta ≥ 250 °C kann jedoch eine Kris-
tallisation der Schichten initialisiert werden.104 Die hohen tmr-
104 P.V. Paluskar, J.T. Kohl-
hepp, H. Swagten und
B. Koopmans, J. Appl. Phys.,
99: 08E503, 2006
Werte der mtjs mit Co-Fe-B-Elektroden werden auf ein optimier-
tes Schichtwachstum der Tunnelbarriere – das gilt für AlOx, ins-
besondere aber für MgO – auf den amorphen Co-Fe-B-Schichten
zurückgeführt. Ein direkter Einfluss des Bors – zusätzlich zur
Amorphisierung der Elektroden – auf die Größe der Spinpola-
risation des Tunnelstroms ist Gegenstand wissenschaftlicher Dis-
kussion.105
105 P.V. Paluskar, J.J. Attema,
G.A. de Wijs, S. Fiddy,
E. Snoeck, J.T. Kohlhepp,
H. Swagten, R.A. de Groot
und B. Koopmans, Phys.
Rev. Lett., 100: 1–4, 2008; und
L. Gao, X. Jiang, P.M. Rice
und S.S.P. Parkin, Appl. Phys.
Lett., 95: 122503, 2009
Die hohen tmr-Werte und der ungeklärte Einfluss des Bors
motivierten Untersuchungen der Spinpolarisation an Co-Fe-B-
Elektroden. Im ersten Teil dieses Kapitels werden die deshalb
durchgeführten tunnelspektroskopischen Messungen der Spinpo-
larisation von Co40Fe40B20-Elektroden mit MgO-Tunnelbarrieren
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und supraleitenden Al95Si5-Gegenelektroden für verschiedenen
Auslagerungstemperaturen beschrieben.
Im zweiten Abschnitt des Kapitels werden elektrische Trans-
portmessungen an mtjs mit Co-Fe-B-Elektroden und unter-
schiedlichen Tunnelbarrieren vorgestellt. Diese Untersuchungen
an AlOx-, MgO- und MgO-AlOx Komposit-Tunnelbarrieren sol-
len den Einfluss des Tunnelbarrierenmaterials auf den Tunnel-
mechanismus innerhalb der mtjs aufzeigen.
???????
???????
Abbildung 38: Layout der
Schattenmasken zur Her-
stellung der Tunnelkon-
takte. (Vgl. Abbildung 22)
Messung der Spinpolarisation
Zur Bestimmung der Spinpolarisation wurden
Al-Si/MgO/Co-Fe-B-Tunnelkontakte untersucht. Die Proben
wurden durch dc- und rf-Magnetron-Sputtern bei Raumtempe-
ratur hergestellt. Die Definition der Tunnelkontakte erfolgte in
situ durch die Verwendung der im ersten Kapitel beschriebenen
Schattenmasken mit der in Abbildung 38 gezeigten Kreuz-
Geometrie. Die Proben wurden ex situ in einem Vakuumofen
mit einem Basisdruck von 2 × 10−7 mbar bei verschiedenen
Temperaturen Ta für jeweils eine Stunde ausgelagert.
Die kritische Temperatur
Die kritische Temperatur Tc der supraleitenden Elektrode ist ei-
ne wichtige Größe bei der Anpassung der theoretischen Kurven
an die Messkurven. Um eine realistische Anpassung der (theoreti-
schen) Maki-Kurven an die Messwerte zu erhalten, wurde die kri-
tische Temperatur der supraleitenden Elektroden gemessen und
nicht als freier Fitparameter behandelt.
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Abbildung 39: Abhän-
gigkeit der Energielücke
der BCS-Zustandsdichte
von der Temperatur.
(Vgl. Abbildung 10)
Abbildung 40: Entwick-
lung der differenziellen
Leitfähigkeit unterhalb
der kritischen Temperatur.
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In der differenziellen Leitfähigkeit eines S-I-F-Tunnelkontakts
wird der Ordnungsparameter ∆ des Supraleiters, dessen Tempera-
turabhängigkeit in Abbildung 39 gezeigt ist, abgebildet. In Abbil-
dung 40 ist die Entwicklung der differenziellen Leitfähigkeit nach
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Unterschreiten der kritischen Temperatur Tc dargestellt. Bei einer
Messung von dI/dU für U = 0 in Abhängigkeit von der Tempe-
ratur kann daher bei dem Übergang von normalleitenden zum su-
praleitenden Zustand eine Verminderung der Leitfähigkeit gegen-
über dem Wert im normalleitenden Zustand Gn beobachtet wer-
den. Bei den hier vorgestellten Messungen wurden im Gegensatz
zu den im vorangegangenen Kapitel präsentierten Messungen die
Sprungtemperaturen auf diese Weise ermittelt. Dadurch wird di-
rekt die Sprungtemperatur des Tunnelkontakts, nicht die Sprung-
temperatur des gesamten supraleitenden Streifens, gemessen. Ein
Vorteil dieser Methode ist, dass so auch lithografisch strukturierte
Proben, bei denen die supraleitende Elektrode nicht den langen
Streifen bildet, untersucht werden können.
In Abbildung 41 ist beispielhaft die auf den Wert bei T = 4 K
normierte differenzielle Leitfähigkeit eines Al-Si/MgO/Co-Fe-B-
Tunnelkontakts in Abhängigkeit der Temperatur dargestellt. Bei
dem Normalleiter-Supraleiter-Phasenübergang ist eine deutliche
Veränderung in der Leitfähigkeit erkennbar. Eine Messung des
wiederum auf den Wert bei T = 4 K normierten Spannungsab-
falls über dem Aluminiumstreifen bei einem konstanten Strom
von 1 µA ist zum Vergleich abgebildet. Die aus den Messungen
ersichtlichen Sprungtemperaturen sind 2.32± 0.02 K bei der Mes-
sung der differenziellen Leitfähigkeit und 2.37 ± 0.02 K bei der
Messung mit konstantem Strom.
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Abbildung 41: Vergleich
der beiden Methoden zur
Bestimmung der Sprung-
temperatur. Blau dargestellt
ist eine Messung mit einem
konstanten Strom I = 1 µA.
Schwarz ist die differenzielle
Leitfähigkeit für U = 0 V
in Abhängigkeit von der
Temperatur dargestellt.
Spinpolarisation von 20 nm dicken Co-Fe-B-Eletroden
Die tunnelspektroskopischen Untersuchungen wurden,
wenn nicht anders angegeben, an Al95Si5 (4.0)/MgO (2.1)/
Co40Fe40B20 (20)-Schichtsystemen durchgeführt. Die in Klam-
mern angegebenen Werte zeigen die Schichtdicke in Nanometer
an, die tiefgestellten Werte geben die prozentualen Zusammen-
setzungen der Kompositionen an. Die differenzielle Leitfähigkeit
dI/dU − U wurde mit Lock-in-Methoden ermittelt. Die Anre-
gungsamplitude betrug Urms = 14.1 µV bei einer Frequenz von
1015 Hz. Dabei wurde ein Kryostat der Firma Cryogenic Ltd.
verwendet. Die Messungen wurden bei 0.3± 0.02 K und verschie-
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den großen, in der Probenebene ausgerichteten Magnetfeldern
durchgeführt. Zur parallelen Ausrichtung des Magnetfelds mit
der Schichtebene der Probe wurde der Magnetfeldvektor als
Linearkombination zweier senkrechter Magnetfelder eingestellt.
Es wurden Proben im Herstellungszustand, sowie nach Ausla-
gerungsschritten bei verschiedenen Temperaturen untersucht.106106 Für jede Auslagerung-
stemperatur wurde eine
eigene Probe verwendet.
Für jeden Kontakt wurden Messungen im Nullfeld, bei B = 2.0 T
und bei B = 3.0 T durchgeführt. Bei höheren magnetischen Fluss-
dichten können – selbst bei der geringen Messtemperatur – Fermi-
flüssigkeitseffekte nicht mehr ausgeschlossen werden.
In Abbildung 42 sind Messungen der differenziellen Leitfähig-
keit von Tunnelkontakten gezeigt, die bei verschiedenen Tempe-
raturen ausgelagert wurden. In den Nullfeldmessungen ist deut-
lich die Abbildung der BCS-Zustandsdichte in der dynamischen
Leitfähigkeit erkennbar. Bei den Messungen im Feld wird zum
einen die Aufspaltung aufgrund der unterschiedlichen Energien
der Majoritäts- und Minoritäts-Zustände, zum anderem die durch
eine Spinpolarisation des Tunnelstroms hervorgerufene Asymme-
trie deutlich.
Die theoretischen Kurven folgen den gezeigten Messkurven
gut. Die Parameter der theoretisch berechneten Kurven sind die
Temperatur T, die kritische Temperatur Tc, der Parameter der
Spin-Bahn-Streuung b und der Paarbrechungsparameter ζ sowie
die Spinpolarisation P des Tunnelstroms. Der Paarbrechungspara-
meter ζ setzt sich nach Gleichung (31) aus dem Fulde-Parameter
ζ = cFu ·
(
µB · B
∆(T, B)
)2
+ pp1 · µB · B∆(T, B)
+ pp0 · kB · Tc∆(T, B)
(31)
cFu und den zwei phänomenologischen Parametern pp0 und pp1
zusammen.107
107 pp0 berücksichtigt die
Paarbrechung im Nullfeld
und wurde anhand der
Nullfeld-Messungen be-
stimmt. Für die Anpassung
der In-Feld-Messungen der
jeweiligen Probe wurde pp0
auf diesem Wert belassen.
Die Parameter b, P, cFu, pp0 und pp1 wurden so gewählt,
dass eine möglichst gute Übereinstimmung der theoretischen und
der experimentellen Kurvenverläufe bei einer bestimmten Aus-
lagerungstemperatur für alle Magnetfelder gegeben war. Insbe-
sondere wurde auf eine gute Übereinstimmung der Kurven an
den Stellen der Maxima geachtet. Die gemessenen Temperaturen
T und Tc wurden nur innerhalb der Mess-Ungenauigkeiten von
±0.02 K variiert. In Abbildung 43 sind die Parameter der Maki-
Theorie, die zur besten Anpassung der Kurven führten, gezeigt.
Die kritische Temperatur der nicht ausgelagerten Probe ist deut-
lich geringer als die kritischen Temperaturen der ausgelagerten
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Abbildung 42: Messungen
der differenziellen Leit-
fähigkeit unterschiedlich
ausgelagerter Tunnelelemen-
te.
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Abbildung 43: Maki-
Parameter zur Anpassung
der theoretischen Kur-
ven an die Messkurven.
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Proben. Dieser Unterschied ist wegen der reziproken Abhängig-
keit von ∆ – und damit von Tc – auch in der Temperaturab-
hängigkeit des Spin-Bahn-Streuungsparameters b und des Bahn-
b =
h¯
3 · τsb · ∆ (14)
Paarbrechungsparameters ζ zu erkennen. Die ausgelagerten Pro-
ζ = cFu ·
(
µB · B
∆(T, B)
)2
+ pp1 · µB · B∆(T, B)
+ pp0 · kB · Tc∆(T, B)
(31) ben zeigen untereinander jedoch vergleichbare Paarbrechungs-
parameter, Spin-Bahn-Streuungsparameter und Sprungtempera-
turen.
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Abbildung 44: Verhältnis
der Tieftemperatur- und
Raumtemperaturwider-
stände der Tunnelkontak-
te für verschiedene Aus-
lagerungstemperaturen.
In Abbildung 44 ist die Temperaturabhängigkeit des auf den
Raumtemperaturwert normierten elektrischen Widerstands der
Tunnelkontakte bei T = 0.3 K dargestellt. Es ist zu erkennen,
dass mit ansteigender Auslagerungstemperatur auch das Verhält-
nis der Widerstände anstieg. Oberhalb von 360 °C wurden die
Messungen der differenziellen Leitfähigkeit durch den deutlich
gestiegenen Widerstand beeinflusst. Es wurden daher nur Ausla-
gerungtemperaturen bis zu diesem Wert untersucht.
In Abbildung 45 sind die ermittelten Spinpolarisationswerte
der Al95Si5/MgO/Co40Fe40B20-Tunnelkontakte bei verschiedenen
Auslagerungstemperaturen gezeigt. Für den Herstellungszustand
wurde eine Spinpolarisation des Tunnelstroms von P = 49± 2 %
beobachtet. Die Spinpolarisation der ausgelagerten Proben ist
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Abbildung 45: Spin-
polarisationen der
Al95Si5/MgO/Co40Fe40B20-
Tunnelkontakte für verschie-
dene Auslagerungstempe-
raturen. Zu beachten ist die
Unterbrechung der Ach-
se zwischen wie hergestellt
(w. h.) und den restlichen
Temperaturen.
im Vergleich dazu deutlich geringer. Es ist ein nahezu linearer
Anstieg der Spinpolarisation, beginnend mit P = 35 ± 2 % bei
Ta = 310 °C bis hin zu P = 39± 2 % bei Ta = 360 °C zu sehen.
Für die Abschätzung der Ungenauigkeiten gelten die im vori-
gen Kapitel angegebenen Werte. In Abbildung 46 sind – bei an-
sonsten konstanten Parametern – Kurven für P = 34 %, P = 39 %
und P = 44 % neben der Messkurve für ein Feld von 3 T der 360 °C
ausgelagerten Probe gezeigt. Die gezeigten Unterschiede von 5
Prozentpunkten ober- und unterhalb des besten Wertes wurden
gewählt, um deutliche Unterschiede in den Kurven zu zeigen, die
resultierenden Ungenauigkeiten sind kleiner. Eine Spinpolarisati-
on von P = 34 % resultiert in einer Kurve, die im Bereich von σ2
oberhalb und im Bereich von σ3 unterhalb der Messkurve liegt.
Eine Spinpolarisation von P = 44 % hingegen unterschätzt die
Messkurve bei σ2 und überschätzt die Kurve bei σ3. Da die Kurven
dennoch nahe beieinander liegen und jede für sich der Messkurve
folgt, muss insgesamt ein Fehler von ±2 % einbezogen werden.
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Abbildung 46: Auswirkung
verschiedenen Spinpolari-
sationen auf die theoretisch
berechneten Kurven. Es sind
Kurven für 34 %, 39 % und
44 % gezeigt.
Auswirkung der Schichtdicke der Co-Fe-B-Elektrode
Zur Bewertung des Einflusses der Schichtdicke der Co-Fe-
B-Elektrode wurde ein Al95Si5 (4.0)/MgO (2.1)/Co40Fe40B20 (3)/-
Ta (10)-Tunnelelement untersucht. Um den gestiegenen elektri-
schen Widerstand der sehr dünnen Co-Fe-B-Schicht zu kompen-
sieren, wurde die 10 nm starke Tantal-Schicht in Kontakt mit der
Co-Fe-B-Schicht hinzugefügt. Beide Schichten der oberen Elektro-
de wurden mit der zweiten Schattenmaske hergestellt.
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Abbildung 47: Messungen
der differenziellen Leitfä-
higkeit eines Al95Si5 (4.0)/-
MgO (2.1)/Co40Fe40B20 (3)/-
Ta (10)-Tunnelelements bei
verschiedenen Magnet-
feldern. In blau sind die
Messungen, in schwarz die
theoretischen Kurven der
Maki-Theorie dargestellt.
Falls der Zuleitungswiderstand der Elektroden im Vergleich
zum Widerstand des Tunnelkontakts zu groß ist, können current
crowding-Effekte eine Modifikation der Transportmessungen be-
wirken.108 Die Effekte können sowohl in künstlichen Überhöhun-
108 Als current crowding wer-
den Effekte bezeichnet, bei
denen eine ungleichmäßi-
ge Stromverteilung auf der
Fläche des Tunnelkontakts
von hohen Zuleitungswi-
derständen hervorgerufen
wird. J.S. Moodera, L.R.
Kinder, J. Nowak, P. Le-
clair, und R. Meservey, Ap-
pl. Phys. Lett., 69: 708, 1996
gen im Bereich der Peaks, als auch in einer insgesamt gestauchten
Kurve resultieren.109 Die dI/dU − U-Messungen des bei 350 °C
109 D.C. Worledge und
T.H. Geballe, Appl. Phys.
Lett., 76: 900–902, 2000
ausgelagerten Tunnelelements sind in Abbildung 47 gezeigt. Die
in Tabelle 4 angegebenen Maki-Parameter b und ζ sind vergleich-
bar mit den Parametern, die für die Anpassung der 20 nm dicken
Co-Fe-B-Schicht verwendet wurden. Die Spinpolarisation hinge-
gen ist, verglichen mit den 20 nm dicken ausgelagerten Schichten,
mit P = 47± 2 % deutlich erhöht.
Tabelle 4: Maki-
Parameter der 3 nm di-
cken Co-Fe-B-Schicht.
B (T) Tc (K) T (K) b cFu pp0 pp1 ζ P (%)
0.0 2.68 0.31 0.08 0.047
2.0 2.68 0.31 0.02 0.10 0.08 0.02 0.062 47± 2
3.0 2.68 0.31 0.02 0.10 0.08 0.01 0.072 47± 2
Diskussion der Ergebnisse
Auf den ersten Blick verwundert die Tatsache, dass die gemes-
senen Spinpolarisationen der ausgelagerten Proben von 35 % bis
39 % deutlich geringer als die Spinpolarisation von P = 49 %
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Spinpolarisation der s-Elektronen (%)
Komposition Struktur Co Fe B Total Experiment
Co72Fe20B8 amorph 49.6 47.7 58.6 50.0 53.0
Co72Fe20B8 kfz 40.5 39.9 54.5 41.4 44.0
Tabelle 5: Spinpolarisations-
werte der s-Elektronen in %
von Co-Fe-B. P.V. Paluskar,
J.J. Attema, G.A. de Wijs,
S. Fiddy, E. Snoeck, J.T.
Kohlhepp, H. Swagten, R.A.
de Groot, und B. Koopmans,
Phys. Rev. Lett., 100: 1–4,
2008.
der nicht ausgelagerten Probe sind. Dies scheint insbesondere im
Widerspruch zu tmr-Experimenten mit MgO-Tunnelbarrieren zu
stehen, in denen erst mit Auslagerungstemperaturen über 300 °C
große tmr-Werte – respektive große Spinpolarisationen des Tun-
nelstroms – erreicht wurden.
Gao et al. untersuchten die Tunnelspinpolarisation in
Al95Si5/Al2O3/Co-Fe-Systemen.110 Die Spinpolarisation von ul- 110 L. Gao, X. Jiang, P.M. Rice
und S.S.P. Parkin, Appl. Phys.
Lett., 95: 122503, 2009
tradünnen amorphen Co-Fe-Elektroden war dabei mit P = 55.2 %
deutlich höher als die Spinpolarisation von ausgelagerten, kristal-
linen Elektroden (P = 39.1 %). Diese Abhängigkeit der Spinpolari-
sation von der Struktur der ferromagnetischen Elektroden wurde
auch in mtjs nachgewiesen.111 Die von Gao gefundenen Werte 111 L. Gao, X. Jiang, S.-H.
Yang, P. Rice und T. Topuria
an S.S.P. Parkin, Phys. Rev.
Lett., 102: 247205, 2009
der Spinpolarisation sind gut mit den in dieser Arbeit gemesse-
nen Werten vergleichbar.
Um einen direkten Einfluss der Bor-Beimischung – zu-
sätzlich zur Amorphisierung der Ferromagnetischen Elektro-
den – zu ergründen, untersuchten Paluskar et al. die Spin-
polarisation von Co72Fe20B8-Elektroden an Al/AlOx/Co-Fe-B-
Tunnelkontakten für verschiedene Auslagerungstemperaturen
und Schichtdicken.112 Sie verglichen die Ergebnisse mit theore-
112 P.V. Paluskar, J.J. Attema,
G.A. de Wijs, S. Fiddy,
E. Snoeck, J.T. Kohlhepp,
H. Swagten, R.A. de Groot
und B. Koopmans, Phys.
Rev. Lett., 100: 1–4, 2008;
und P.V. Paluskar, J.T.
Kohlhepp, H. Swagten und
B. Koopmans, J. Appl. Phys.,
99: 08E503, 2006
tischen Werten, die für amorphe Elektroden und Elektroden mit
kfz-Kristallstruktur durch dft-Berechnungen113 erhalten wurden.
113 dft: Dichte-
Funktionaltheorie
Die Spinpolarisationswerte der einzelnen Komponenten und die
daraus mit der prozentualen Gewichtung berechneten Gesamt-
spinpolarisationen sind in Tabelle 5 gezeigt. Auch bei Paluskar
ist demnach die theoretisch vorhergesagte und experimentell
bestimmte Spinpolarisation des Tunnelstroms der kristallinen
Schichten geringer als in den im Herstellungszustand amorphen
Schichten.
Die von mir erhaltenen Ergebnisse stehen in Einklang mit den
Ergebnissen von Paluskar. Wenn für die in dieser Arbeit verwen-
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dete Komposition Co40Fe40B20 die in Tabelle 5 gegebenen Werte
angenommen werden, so kann eine Spinpolarisation von 50.6 %
der amorphen Schicht erwartet werden. Dieser Wert stimmt sehr
gut mit den gemessenen 49± 2 % überein.
Wie kann aber der kontinuierliche Anstieg der Spinpolarisation
mit weiter ansteigender Auslagerungstemperatur erklärt werden?
Die Spinpolarisation des Tunnelstroms wird im allgemeinen stark
von der Isolator-Ferromagnet-Grenzfläche beeinflusst. In AlOx-
Tunnelbarrieren hat eine Auslagerung bis 500 °C keinen Einfluss
auf den Wert der gemessenen Spinpolarisation.114 Im Gegensatz114 C.H. Kant, J.T. Kohl-
hepp, H.J.M. Swagten und
W.J.M. de Jonge, Appl. Phys.
Lett., 84: 1141–1143, 2004
dazu kann bei MgO-Tunnelbarrieren eine Auslagerung eine Kris-
tallisation und damit einhergehend eine deutliche Erhöhung der
Tunnel-Spinpolarisation erwirken.115 Die in dieser Arbeit gemes-115 S.S.P. Parkin, C. Kai-
ser, A. Panchula, P.M.
Rice, B. Hughes, M. Sa-
mant und S. Yang, Nat.
Mater., 3: 862–867, 2004
sene Steigerung des Spinpolarisation des Tunnelstroms mit wei-
ter steigenden Auslagerungstemperaturen kann daher durch eine
Optimierung der MgO/Co-Fe-B-Grenzfläche und eine zunehmen-
de Kristallisation der Tunnelbarriere hervorgerufen werden.
Die tmr-Werte – und damit auch die Spinpolarisation des
Tunnelstroms – in mtjs mit Co-Fe-B-Elektroden und MgO-
Tunnelbarrieren zeigen im Allgemeinen einen Anstieg mit höhe-
ren Auslagerungstemperaturen. Die Werte von bis zu 600 % bei
Raumtemperatur werden durch Symmetriefiltereigenschaften der
kristallinen Ferromagnet-Isolator-Ferromagnet-Systeme erklärt.
Der direkte Einfluss der Bor-Beimischung zu der Tunnel-
Spinpolarisation bleibt jedoch ungewiss. Wenngleich sich die
in dieser Arbeit untersuchte Co40Fe40B20-Komposition in der
quantitativen Zusammensetzung deutlich von der Co72Fe20B8-
Komposition von Paluskar unterscheidet, so sind die theoretisch
vorhergesagten Spinpolarisationen nach Tabelle 5 doch nahezu
gleich.
In Untersuchungen von mtjs mit harter Röntgen Photoelektron
Spektroskopie (haxpes)116 von Kozina et al. wurde gezeigt, dass116 haxpes: hard x-ray pho-
toelectron spectroscopy hohe tmr-Effekte in Co-Fe-B/MgO/Co-Fe-B-Tunnelkontakten für
hohe Auslagerungstemperaturen durch eine Diffusion des Bors
aus den Co-Fe-B-Schichten in angrenzende Tantal-Schichten be-
günstigt werden.117 Wenngleich dafür mit Ta = 500 °C eine deut-
117 X. Kozina, S. Ouardi,
B. Balke, G. Stryganyuk,
G.H. Fecher, C. Felser,
S. Ikeda, H. Ohno und
E. Ikenaga, Appl. Phys.
Lett., 96: 072105, 2010
lich höhere Auslagerungstemperatur als die hier untersuchte Tem-
peratur von Ta = 350 °C verwendet wurde, ist die höhere Spinpo-
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larisation der Al-Si/MgO/Co-Fe-B (3 nm)/Ta (10 nm) -Probe ein
Indikator dafür, dass der gleiche Mechanismus auch in den in
dieser Arbeit untersuchten Schichten gilt.
In Abbildung 48 ist nochmals die Entwicklung der Tun-
nelspinpolarisation der untersuchten Al-Si/MgO/Co-Fe-B-
Tunnelkontakte mit der Auslagerungstemperatur gezeigt. Durch
die Pfeile sind die Mechanismen, die eine Veränderung der
Spinpolarisation bewirken, angedeutet.
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Abbildung 48: Abhän-
gigkeit der gemessenen
Spinpolarisation von der
Auslagerungstemperatur.
Die Pfeile deuten die Mecha-
nismen zur Veränderung der
Spinpolarisation an. (Vgl.
Abbildung 45)
Einfluss der Tunnelbarriere auf den TMR-Wert in
magnetischen Tunnelelementen mit Co-Fe-B-Elektroden
Die in den vorigen Abschnitten behandelte – abstrakte – Größe
Spinpolarisation erfährt eine konkrete Manifestation in dem Tunnel-
Magnetowiderstandsverhältnis (tmr) zwischen der parallelen und
der antiparallelen Konfiguration eines magnetischen Tunnelkon-
takts (mtj).
Die Größe des tmr-Verhältnisses wird stark durch die Wahl
des Tunnelbarrierenmaterials beeinflusst. In Schichtsystemen mit
amorphen Tunnelbarrieren wie Al2O3 ist das tmr-Verhältnis ab-
hängig von der effektiven Spinpolarisation der ferromagneti-
schen Elektroden. In geeigneten kristallinen Ferromagnet-Isolator-
Ferromagnet-Systemen andererseits kann das Barrierenmaterial
selber durch Symmetriefiltereigenschaften den Transportprozess des
Tunnelstroms determinieren und so deutlich größere Effektampli-
tuden hervorrufen.
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Ziel der in diesem Abschnitt vorgestellten Experimente war es,
herauszufinden, ob allein Symmetriefilterprozesse für die Abwei-
chung zwischen MgO-basierten mtjs und AlOx-basierten mtjs
verantwortlich sind, oder ob die effektiven Spinpolarisationen
bestimmter Ferromagnet-Isolator Kombinationen einen wesentli-
chen Einfluss auf das tmr-Verhältnis haben. Es werden daher
Untersuchungen an mtjs mit einer MgO–AlOx-Doppelschicht-
Tunnelbarriere – im Folgenden stets bezeichnet als Komposit-
Tunnelbarriere – mit Untersuchungen an Einzelbarrieren-mtjs ver-
Komposit-Tunnelbarriere:
MgO-Al2O3 Doppelschicht
glichen.
Wenn die verschiedenen Ferromagnet-Isolator Kombinationen
einen effektiven Einfluss auf die Spinpolarisation haben, dann
sollte der tmr-Wert der Komposit-mtjs die von AlOx-basierten
mtjs bekannte Schranke deutlich übersteigen. Es zeigte sich je-
doch, dass auch hier der Wert diese Schranke nicht übertrifft. Das
ist ein klares Anzeichen dafür, dass die amorphe AlOx-Schicht
den kohärenten Tunnelprozess verhindert hat.
Die Ergebnisse diese Abschnitts sind zur Veröffentlichung im
Journal of Magnetism and Magnetic Materials akzeptiert.118
118 O. Schebaum, V. Dre-
wello, A. Auge, G. Reiss,
M. Münzenberg, H. Schuh-
mann, M. Seibt und
A. Thomas, J. Magn.
Magn. Mater., 2011
Ursprung des Tunnelmagnetowiderstand-Effekts
mtjs rückten in den letzten Jahren als mögliche Anwendung im
Bereich der Spintronic in den Fokus wissenschaftlicher Unter-
suchungen. mtjs bestehen im Kern aus zwei magnetischen La-
gen, die durch eine dünne isolierende Schicht getrennt sind. Die
Schichtdicke muss so gering sein, dass der quantenmechanische
Tunnelprozess erlaubt ist. Typische Schichtdicken liegen im Be-
reich weniger Nanometer. Eine schematische Darstellung eines
mtjs ist in Abbildung 49 gezeigt.
Ferromagnet	2
Isolator
U
I
Ferromagnet	1
Abbildung 49: Schemati-
sche Darstellung eines mtjs.
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RAP
H1 H20
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H3 H40
Abbildung 50: Oben: tmr-
Majorloop. Unten: tmr-
Minorloop. Bei einer Va-
riation des Magnetfelds
H3 → H4 → H3 (bzw.
H1 → H2 → H1) wird
die Kurve entlang des
durch die Pfeile angege-
benen Wegs durchlaufen.
Der Tunnelwiderstand eines mtjs ist abhängig von der rela-
tiven Orientierung der beiden ferromagnetischen Schichten. Da-
bei resultiert eine parallele Ausrichtung im Allgemeinen in ei-
nem niedrigeren Widerstand als eine antiparallele Ausrichtung.
Durch das Verhältnis der Widerstände in der parallelen Orien-
tierung Rp und in der antiparallelen Orientierung Rap wird das
tmr-Verhältnis
tmr :=
Rap − Rp
Rp
(33)
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definiert. Eine antiparallele Ausrichtung der beiden Elektroden
in einem externen Magnetfeld kann durch die Verwendung ei-
ner weich- und einer hartmagnetischen Schicht erreicht werden.
In den in dieser Arbeit hergestellten mtjs wurde die hartmagne-
tische Elektrode im allgemeinen durch eine Austauschkopplung119 119 Englisch: exchange bias
couplingeiner ferromagnetischen Schicht an eine angrenzende antiferro-
magnetische Schicht hergestellt.
In Abbildung 50 sind schematisch die Widerstandsverhältnisse
eines mtjs gezeigt. Im oberen Teil ist ein tmr-Majorloop skizziert.
Im Bereich zwischen H3 und 0 sind die Schichten parallel magne-
tisiert. Zwischen 0 und H4 folgt erst die weichmagnetische Schicht
dem externen Magnetfeld, so dass ein antiparalleler Zustand mit
einem hohen Widerstand eingenommen wird. Bei einer weiteren
Erhöhung des Feldes folgt auch die hartmagnetische Schicht dem
externen Magnetfeld, und ein paralleler Zustand mit einem gerin-
gen Widerstand wird eingenommen. Unten in Abbildung 50 ist
ein magnetischer Minorloop gezeigt, bei dem nur die Magnetisie-
rung der weichmagnetischen Schicht durch das externe Magnet-
feld geschaltet wird.
Der tmr-Wert ist ein entscheidendes Charakteristikum von ma-
gnetischen Tunnelelementen. Bei Yuasa wird eine Untergrenze
der Widerstandsänderung von 150 % für eine technologische Im-
plementierung angegeben.120 Der tmr-Effekt wurde bei Raum-
120 S. Yuasa und D.D. Dja-
yaprawira, J. Phys. D: Appl.
Phys., 40: R337–R354, 2007
temperatur erstmals an Tunnelelementen mit Aluminiumoxid-
Barriere gefunden.121 Der tmr-Wert von Al2O3-basierten Tunnel-
121 J.S. Moodera, L.R. Kinder,
T.M. Wong und R. Meservey,
Phys. Rev. Lett., 74: 3273–
3276, 1995; und T. Miyazaki
und N. Tezuka, J. Magn.
Magn. Mater., 139: L231–
L234, 1995
elementen wurde seit der Entdeckung fortschreitend erhöht, hat
aber seit einigen Jahren eine Schwelle von 80 % nicht überschrit-
ten.122 2001 wurden deutlich höhere Werte für kristalline Eisen-
122 H.X. Wei, Q.H. Qin,
M. Ma, R. Sharif und X.F.
Han, J. Appl. Phys., 101:
09B501, 2007
Magnesiumoxid-Eisen-Systeme theoretisch vorhergesagt123 und
123 J. Mathon und A. Um-
erski, Phys. Rev. B, 63:
220403, 2001; und W. Butler,
X. Zhang, T. Schulthess und
J. MacLaren, Phys. Rev. B, 63:
054416, 2001
später experimentell verifiziert.124 MgO kristallisiert auf amor-
124 S.S.P. Parkin, C. Kaiser,
A. Panchula, P.M. Rice,
B. Hughes, M. Samant und
S. Yang, Nat. Mater., 3:
862–867, 2004; und S. Yuasa,
T. Nagahama, A. Fukushi-
ma, Y. Suzuki und K. Ando,
Nat. Mater., 3: 868–871, 2004
phem Co-Fe-B in der für enorm hohe tmr-Werte notwendigen
(0 0 1)-Struktur und kann eine vollständige Kristallisation der fer-
romagnetischen Elektroden bei einer späteren thermischen Be-
handlung bewirken. Aktuell werden Werte von 600 % bei Raum-
temperatur erreicht.125
125 S. Ikeda, J. Hayakawa,
Y. Ashizawa und Y. Lee,
Appl. Phys. Lett., 93: 082508,
2008
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Inkohärente vs. kohärente Tunnelprozesse
Von Jullière wurde bereits bei der Entdeckung des tmr-Effekts ein
phänomenologisches Modell zu dessen Erklärung angegeben.126126 M. Jullière, Phys. Lett.
A, 54: 225–226, 1975 In ferromagnetischen Materialien sind die Zustandsdichten D↓
und D↑ der Minoritäts- und Majoritätselektronen an der Fermi-
kante ungleich groß. Mit den Zustandsdichten kann eine Spinpo-
larisation P eines Ferromagneten durch
P :=
D↑ −D↓
D↑ +D↓ (34)
definiert werden. Weil die Spin-Orientierung der Elektronen bei
dem Tunnelprozess konserviert bleibt,127 stellt jede Spinsorte127 P.M. Tedrow und
R. Meservey, Phys. Rev.
Lett., 26: 192–195, 1971
einen Leitfähigkeitskanal dar. In paralleler Ausrichtung der Elek-
troden stehen vielen besetzten Zuständen der Majoritätselektro-
nen viele unbesetzte Majoritätszustände gegenüber, der Majori-
tätsspinkanal hat daher einen geringen Widerstand. In der an-
tiparallelen Konfiguration stehen einer großen Anzahl von Zu-
ständen der einen Elektrode jeweils wenige Zustände der anderen
Elektrode gegenüber. Beide Spinkanäle haben in diesem Fall einen
hohen Widerstand. Mit Jullières Modell kann eine optimistische De-
finition des tmr-Werts
tmr =
2 · P1 · P2
1− P1 · P2 (35)
angegeben werden, worin mit P1 und P2 die Spinpolarisationen
der beiden ferromagnetischen Elektroden bezeichnet sind.128 Im
128 Jullière benutzte in seiner
Originalarbeit die auf 100%
beschränkte, pessimistische
Definition des tmr-Werts
tmr =
2 · P1 · P2
1+ P1 · P2 .
Fall 100-prozentiger Spinpolarisation – nur eine Spinsorte hat Zu-
stände an der Fermikante – würden theoretisch unendlich große
tmr-Werte auftreten.
?1 ?2?5
MgO
(001)
Abbildung 51: Symme-
triefiltereigenschaften
einer kristallinen MgO-
Tunnelbarriere. Nur der
100-prozentig spinpolarisier-
te ∆1-Zustand hat eine ge-
nügend große Abklinglänge.
Die verschiedenen Blochzustände in den ferromagnetischen
Elektroden sind an der Fermikante unterschiedlich stark spinpo-
larisiert. Für Systeme aus kristallinen Eisen-Elektroden und ei-
ner kristallinen MgO-Tunnelbarriere zeigten Berechnungen, dass
die Blochzustände unterschiedliche Abklinglängen in der Tun-
nelbarriere besitzen.129 Dies resultiert in verschiedenen Tunnel-
129 W. Butler, X. Zhang,
T. Schulthess und J. MacLa-
ren, Phys. Rev. B, 63:
054416, 2001; und J. Ma-
thon und A. Umerski, Phys.
Rev. B, 63: 220403, 2001
wahrscheinlichkeiten. Wie in Abbildung 51 skizziert ist, hat der
100-prozentig spinpolarisierte ∆1-Zustand gegenüber den weni-
ger stark oder negativ spinpolarisierten ∆5- und ∆2-Zuständen ei-
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ne deutlich höhere Tunnelwahrscheinlichkeit. Diese Art des Tun-
nelprozesses wird als kohärentes Tunneln bezeichnet. Durch die
Auswahleigenschaften der Tunnelbarriere werden die enormen
tmr-Werte in MgO-basierten mtjs erklärt.
?1 ?2?5
AlOx
amorph
Abbildung 52: In einer amor-
phen AlOx-Tunnelbarriere
tragen alle Symmetrien zur
effektiven Spinpolarisation
bei.
Aufgrund der amorphen Struktur der Al2O3-Tunnelbarriere ist,
im Gegensatz zur MgO-Tunnelbarriere, eine Kopplung von Bloch-
zuständen der Elektroden mit Zuständen der Tunnelbarriere nicht
möglich. Wie in Abbildung 52 dargestellt ist, tragen laut Jullières
Modell alle Blochzustände mit der gleichen Wahrscheinlichkeit
zum Tunnelprozess bei. Obwohl theoretische Berechnungen für
die ferromagnetischen Materialien Nickel und Cobalt eine ne-
gative Spinpolarisation an der Fermienergie vorhergesagt haben,
wurden durch Messungen an Supraleiter-Isolator-Ferromagnet-
Systemen stets positive Spinpolarisationen gemessen. Stearns er-
klärte dies damit, dass die Gesamtzustandsdichte an der Fermi-
kante von den d-artigen, negativ spinpolarisierten Elektronen do-
miniert wird, zum Tunnelprozess jedoch allein die s-artigen, posi-
tiv spinpolarisierten Elektronen beitragen.130 Im Folgenden wird 130 M.B. Stearns, J. Magn.
Magn. Mater., 5: 167–171,
1977
daher im Zusammenhang mit dem Jullière-Modell von der effekti-
ven Spinpolarisation Peff von bestimmten Ferromagnet-Al2O3 Kom-
binationen gesprochen.
Methoden
Die Proben wurden durch Magnetron-Sputtern in einer auto-
matischen Sputteranlage mit sieben Materialien und einem Ba-
sisdruck von 1 × 10−7 mbar hergestellt. Magnesiumoxid wurde
direkt mittels rf-Sputterns eines Magnesiumoxid-Sputtertargets
aufgetragen. Wenn Aluminiumoxid in der Tunnelbarriere einge-
setzt wurde, so wurde zuerst ein metallischer Aluminiumfilm de-
poniert und danach in einem Argon-Sauerstoffplasma oxidiert.131
131 A. Thomas, H. Brückl,
M. Sacher, J.M. Schmalhorst
und G. Reiss, J. Vac. Sci.
Technol. B, 21: 2120–2122,
2003
Für die ferromagnetischen Elektroden wurde ein Co40Fe40B20-
Sputtertarget verwendet.
In einem nachträglichen Auslagerungsschritt in einem Vaku-
umofen mit einem Basisdruck von 2× 10−7 mbar wurden die Pro-
ben thermisch behandelt. Zur Aktivierung der Austauschkopp-
lung der hartmagnetischen Elektrode wurden die Proben in einem
zur Schichtebene parallel ausgerichteten Magnetfeld abgekühlt.
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Die zunächst flächig hergestellten Proben wurden durch opti-
sche uv-Lithografie132 und Argon-Ionenstrahl-Ätzen strukturiert.132 uv: Ultraviolett
Die hergestellten Elementgrößen lagen im Bereich von 25 µm2 bis
700 µm2.
Die Transportmessungen wurden in Zweipunktgeometrie
durchgeführt. Bei den R(H)-Messungen wurde während der Va-
riation des Magnetfelds eine konstante Spannung von 10 mV an-
gelegt und der Strom gemessen.
Referenz-Tunnelelemente
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Abbildung 53: tmr-
Majorloop eines in Bie-
lefeld hergestellten mtjs
mit dem bislang höchsten
tmr-Wert. (Volker Drewello)
Die bislang höchsten in Bielefeld gemessenen Raumtempera-
tur tmr-Werte von 320 % wurden in einem Ta (20)/Co-Fe-
B (5.3)/MgO (2.4)/Co-Fe-B (3.2)-System erreicht.133,134 Eine ther-
133 V. Drewello, Tunneling
spectroscopy of magnetic tun-
nel junctions, Dissertation,
Universität Bielefeld, 2010
134 Die Zahlen in den
Klammern geben die
Schichtdicken in nm an.
mische Auslagerung für eine Stunde bei 450 °C resultierte in dem
höchsten tmr-Wert. Ein tmr-Majorloop, bei dem das Magnet-
feld zwischen −1000 Oe und +1000 Oe variiert wurde, ist in Ab-
bildung 53 gezeigt. Keine der ferromagnetischen Elektroden in
diesem Schichtsystem ist an eine antiferromagnetische Schicht
Austausch-gekoppelt. Daher zeigt die tmr vs. H-Kurve das für
Spin Valves typische Schaltverhalten einer magnetisch harten und
einer magnetisch weichen Elektrode.
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Abbildung 54: tmr-
Majorloop des Al2O3 ba-
sierten MTJs mit dem
höchsten in Bielefeld her-
gestellten tmr-Werts.
Der höchste mit Al2O3-Tunnelbarriere in Bielefeld erreich-
te tmr-Wert von 73 % wurde in einem Ta (5)/ Cu (30)/ Ta (5)/
Cu (5)/ Mn17Ir83 (12)/Co-Fe-B (4)/ Al (1.2) + Oxidation/ Co-Fe-
B (4)/ Ni-Fe (3)/ Ta (5)/ Cu (20)/ Au (50)-System erreicht. Diese
Probe wurde bei 275°C für fünf Minuten ausgelagert. Der tmr-
Majorloop zu dieser Probe ist in Abbildung 54 dargestellt. Hier
ist klar das Schalten der magnetisch weichen und der magnetisch
harten, austauschgekoppelten Schicht zu erkennen.
Vereinheitlichtes Schichtsystem
Die beiden Schichtsysteme unterscheiden sich in ihrem Auf-
bau deutlich. Um einen Vergleich der Barrieren zu ermögli-
chen, wurden die verschiedenen Tunnelbarrieren in ein verein-
heitlichtes Schichtsystem integriert und diese Systeme jeweils be-
züglich des tmr-Wertes untersucht. Das vereinheitliche Schicht-
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Abbildung 55: tmr-
Majorloops der mtjs mit
Einzelschichtbarrieren. In
a) ist der Verlauf für ein
Tunnelelement mit MgO-
Tunnelbarriere gezeigt.
In b) ist ein Majorloop
eines Al2O3-basierten Tun-
nelelements gezeigt. Die
Auslagerungstemperatur
für MgO war 325°C, die
Auslagerungstemperatur für
Al2O3 war 275°C.
system bestand aus einer Ta /Ru/ Ta/ Ru-Zuleitung, den funk-
tionellen Mn-Ir/ Co-Fe-B/ Tunnelbarriere/ Co-Fe-B Schichten und
Ta/ Ru/ Au-Deckschichten, die sowohl einen Schutz der magne-
tischen Schichten als auch einen guten elektrischen Kontakt ge-
währleisteten.
Die verschiedenen Systeme wurden bei verschiedenen Tempe-
raturen ausgelagert. Die optimale Temperatur, die den größten
tmr-Effekt ermöglichte, wurde bei MgO-Barrieren mit 325 °C und
bei Al2O3-Barrieren mit 275 °C gefunden.135 Die tmr-Majorloops 135 A. Thomas, H. Brückl,
M. Sacher, J.M. Schmalhorst
und G. Reiss, J. Vac. Sci.
Technol. B, 21: 2120–2122,
2003
zu diesen Temperaturen sind in Abbildung 55 dargestellt.
Tunnelelemente mit Komposit-Tunnelbarriere
Um eine Komposit-Tunnelbarriere herzustellen wurde
die Einzelschicht-Tunnelbarriere durch eine MgO–Al2O3-
Doppelschicht ersetzt. In einem ersten Schritt wurde dafür eine
1.4 nm dicke MgO-Schicht deponiert, gefolgt von einer 1.2 nm
dicken Aluminium-Schicht. Diese Schicht wurde – wie bei den
oben beschriebenen Proben – in einem Ar-O-Plasma oxidiert.
Durch einen Vergleich mit den Messungen der vereinheitlichten
Referenzproben konnte der Einfluss der Komposit-Tunnelbarriere
auf die Transporteigenschaften quantitativ untersucht werden.
Die mit der Komposit-Barriere erreichten tmr-Werte in Ab-
hängigkeit von der Auslagerungstemperatur sind links in Abbil-
dung 56 dargestellt, ein Vergleich der tmr vs. H-Kurven ist auf
der rechten Seite von Abbildung 56 gezeigt. Es ist eine starke
Abhängigkeit der tmr-Werte von der Auslagerungstemperatur
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Abbildung 56: Abhängig-
keit des tmr-Werts von der
Auslagerungstemperatur.
Links sind die erreichten
tmr-Werte für verschiede-
ne Auslagerungstempera-
turen TA gezeigt. Rechts
sind die zugehörigen tmr-
Majorloops der Tunnel-
elemente mit Komposit-
Tunnelbarriere abgebildet.
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zu beobachten. Dahingegen nehmen sowohl die Hysterese als
auch die Stärke der Austauschkopplung nur leicht mit der Aus-
lagerungstemperatur zu. Der mit der optimalen Auslagerungs-
temperatur von 300 °C erreichte Raumtemperatur-tmr-Wert von
77.8 % steigert sich bei einer Messtemperatur von T = 13 K auf
118 %. In Abbildung 57 sind die magnetischen Minorloops der
Raum- und der Tieftemperaturmessung gezeigt.
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Abbildung 57: Magne-
tische Minorloops des
300°C ausgelagerten mtjs
bei 290 K und bei 13 K.
In Abbildung 58 sind I(U)-Messungen im parallelen (P) und
antiparallelen Zustand (AP) und daraus abgeleitete dI/dU −U-
Kurven der 300 °C ausgelagerten Probe gezeigt. Aus den I(U)-
Messungen kann die Spannungsabhängigkeit des tmr-Werts er-
rechnet werden. In Abbildung 58 ist rechts eine tmr(U)-Kurve
eines mtjs mit Komposit-Tunnelbarriere gezeigt. Der tmr-Wert
fällt bei einer Spannung von 500 mV auf etwa die Hälfte seines
Wertes bei 10 mV ab.
Auswertung und Diskussion
Die höchsten Raumtemperatur tmr-Werte in mtjs mit Komposit-
Tunnelbarriere, die in dieser Arbeit gemessen wurden, betra-
gen etwa 78 %. Dieser Wert ist vergleichbar mit den höchsten
tmr-Werten von 80 %, die in mtjs mit einer einzelnen Al2O3-
Tunnelbarriere gefunden wurden.136 Diese Analogie ist sowohl136 H.X. Wei, Q.H.
Qin, M. Ma, R. Sharif
und X.F. Han, J. Appl.
Phys., 101: 09B501, 2007
bei Raumtemperaturmessungen als auch für Messungen bei 20 K
gegeben. Auch hier sind die mit der Komposit-Tunnelbarriere
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Abbildung 58: Links: I(U)-
Messungen des mtjs im
parallelen (p) und anti-
parallelen (ap) Zustand.
Mitte: dI/dU −U-Kurven
im parallelen und antipar-
allelen Zustand. Rechts:
tmr(U)-Verlauf.
erreichten 118 % vergleichbar mit 114 %, gemessen mit reinen
Al2O3-Barrieren.137 Der leichte Anstieg des tmr-Werts kann mit
137 J.M. Schmalhorst, A. Tho-
mas, S. Kämmerer, O. Sche-
baum, D. Ebke, M.D. Sa-
cher, G. Reiss, A. Hütten,
A. Turchanin, A. Gölzhäuser
und E. Arenholz, Phys. Rev.
B, 75: 014403, 2007
einer optimierten Co-Fe-B/MgO-Grenzfläche begründet werden.
Nominell haben die obere und die untere ferromagnetische
Elektrode der hier untersuchten Tunnelelemente dieselbe Kompo-
sition Co40Fe40B20. Unter der Annahme, dass damit auch die Spin-
polarisationen P1 = P2 = P identisch sind, kann Gleichung (35)
tmr =
2P1P2
1− P1P2 (35)
zu
P2 =
tmr
2+ tmr
(36)
umgeformt werden. Damit lassen sich aus den tmr-Werten der
mtjs mit den Einzelbarrieren die effektiven Spinpolarisationen
Peff der Ferromagnet-Isolator-Kombinationen berechnen. Die re-
sultierenden Werte sind in Tabelle 6 dargestellt.
Al2O3 MgO
tmr (%) 65 176
Peff (%) 50 68
Tabelle 6: tmr-Werte und
effektive Spinpolarisation für
MgO- und Al2O3-basierte
Tunnelelemente.
Aus diesen Werten kann mit Gleichung (35) eine Ab-
schätzung des tmr-Wertes für ein Tunnelelement mit einer
Co-Fe-B/MgO- und einer Al2O3/Co-Fe-B-Grenzfläche errech-
net werden. Mit Jullières Modell, das heißt unter der Annah-
me, dass nur die effektiven Spinpolarisationen PCo-Fe-B/MgO =
68.4 % und PAl2O3/Co-Fe-B = 49.5 % beider Isolator/Ferromagnet-
Kombinationen beitragen, kann ein tmr-Wert in der Größe
von 100 % für Tunnelelemente mit jeweils einer Co-Fe-B/MgO-
und einer Al2O3/Co-Fe-B-Grenzfläche erwartet werden. Dieser
Wert wird von den tmr-Werten der mtjs mit Doppelschicht-
Tunnelbarriere deutlich unterschritten. Diese große Diskrepanz
und die Vergleichbarkeit mit tmr-Werten Al2O3-basierter mtjs
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sind ein starkes Anzeichen dafür, dass die Filtereigenschaften
der Tunnelbarriere für Blochzustände verschiedener Symmetrien
durch die zusätzliche amorphe Al2O3-Schicht unterdrückt wer-
den.
Diese Ergebnisse stehen in Einklang mit Ergebnissen von
Sukegawa et al.138 In mtjs mit einem kristallinen Fe/Spinel138 H. Sukegawa, H. Xiu,
T. Ohkubo, T. Furubaya-
shi, T. Niizeki, W. Wang,
S. Kasai, S. Mitani, K. Ino-
mata und K. Hono, Appl.
Phys. Lett., 96: 212505, 2010
MgAl2O4/Fe-Schichtsystem wird ein Raumtemperatur-tmr-
Wert von 117 % beobachtet. Dieser Wert übertrifft die tmr-
Werte von Al2O3-basierten Tunnelelementen deutlich und
kann (nur) durch kohärentes Tunneln in dem kristallinen
Ferromagnet/Isolator/Ferromagnet-System erklärt werden.
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Abbildung 59: Abhängig-
keit des tmr-Werts der
Komposit-mtjs von der
angelegten Spannung. Die
graue Strichlinie ist eine an
U = 0 gespiegelte Kurve.
Die Daten wurden zum Teil
in Abbildung 58 gezeigt.
In Abbildung 59 ist nochmals die Abhängigkeit des tmr-Werts
der Komposit-mtjs von der angelegten Spannung gezeigt. An der
grau gestrichelten, an U = 0 gespiegelten Linie ist an den in die-
ser Arbeit untersuchten Proben die Asymmetrie zwischen positi-
ven und negativen Spannungen deutlich sichtbar. Die Asymme-
trie tritt sowohl bei Raumtemperaturmessungen als auch bei Mes-
sungen, die bei T = 20 K aufgenommen wurden, auf. Der tmr-
Wert der Tunnelelemente mit Komposit-Barriere fällt von 78 % bei
U = 10 mV auf 28 % bei U = −500 mV und auf 33 % bei U =
+500 mV ab. Die generelle Tendenz ist auch in mtjs mit Einzel-
barrieren zu beobachten. Bei einer Spannung von U = ±500 mV
ist eine Reduktion des tmr-Werts auf ungefähr die Hälfte des
Wertes bei niedrigen Spannungen zu beobachten. Im Gegensatz
zu optimierten Tunnelkontakten mit Einzelbarrieren, die einen zu
U = 0 symmetrischen tmr (U) Verlauf zeigen,139 ist den den hier
139 D. Wang, C. Nordman,
J.M. Daughton, Z. Qi-
an und J. Fink, IEEE T.
Mag., 40: 2269–2271, 2004
untersuchten Komposit-mtjs eine deutliche Asymmetrie in der
Spannungsabhängigkeit des tmr-Werts erkennbar. Dieser Unter-
schied zu mtjs mit Einzelbarrieren kann durch die unterschiedli-
chen Isolator-Ferromagnet-Grenzflächen erklärt werden.
Nur wenige Ergebnisse von MgO–Al2O3-Komposit-
Tunnelbarrieren sind veröffentlicht. De Buttet et al.140 berichten140 C. de Buttet, M. Hehn,
F. Montaigne, C. Tiusan,
G. Malinkowski, A. Schuhl,
E. Snoeck und S. Zoll, Phys.
Rev. B, 73: 104439, 2006
von einem tmr-Wert von 7 % und – im Einklang mit den in
dieser Arbeit erhaltenen Ergebnissen – einer starken Asymmetrie
des tmr-Werts zwischen positiver und negativer Spannung in
Verbindung mit Co-Elektroden. Allerdings fällt es schwer, den
tmr-Wert mit den hier vorgestellten Ergebnissen zu vergleichen.
Die deutlichen Unterschiede in der Größe des tmr-Werts sind
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auf die unterschiedlichen ferromagnetischen Elektroden und die
deutlich abweichenden Herstellungsverfahren zurückzuführen.
Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurden Untersuchungen an Tunnelkontak-
ten mit Co-Fe-B-Elektroden präsentiert. Im ersten Teil wurde
die Herstellung und Charakterisierung von Supraleiter-Isolator-
Ferromagnet-Tunnelkontakten vorgestellt. Die an diesen Elemen-
ten gefundenen Spinpolarisationswerte stehen in guter Überein-
stimmung mit den von Gao141 in Co-Fe-Elektroden und von Pa- 141 L. Gao, X. Jiang, P.M. Rice
und S.S.P. Parkin, Appl. Phys.
Lett., 95: 122503, 2009
luskar142 in Co-Fe-B-Elektroden gefundenen Werten bei einer Ver-
142 P.V. Paluskar, J.J. Attema,
G.A. de Wijs, S. Fiddy,
E. Snoeck, J.T. Kohlhepp,
H. Swagten, R.A. de Groot
und B. Koopmans, Phys. Rev.
Lett., 100: 1–4, 2008
wendung einer Aluminiumoxid-Tunnelbarriere. Allerdings konn-
te die große Spinpolarisation des Tunnelstroms, auf die enorm
hohe tmr-Werte von mtjs mit Co-Fe-B-Elektroden und MgO-
Tunnelbarrieren schließen lassen, nicht gefunden werden. Dies
ist ein starkes Anzeichen dafür, dass der Tunnelprozess im Ge-
gensatz zu den beschriebenen mtjs nicht kohärent war. Die ge-
messene Spinpolarisation ist daher der Effektivwert, der sich aus
den verschiedenen Spinpolarisationen der am Tunnelprozess be-
teiligten Symmetrien zusammensetzt. Um Kohärenz und damit
hohe Spinpolarisationen zu gewährleisten, sind also Wachstums-
schichten notwendig, die eine bevorzugte kristallografische Ord-
nung der Elektroden und der Barriere ermöglichen. Diese Wachs-
tumsschichten konnten aufgrund des Herstellungsverfahrens mit
Schattenmasken nicht in den Schichtaufbau integriert werden.
Im zweiten Teil dieses Kapitels wurden Untersuchungen an
mtjs vorgestellt, die den Einfluss der Tunnelbarriere auf den tmr-
Wert, respektive der Spinpolarisation des Tunnelstroms, unter-
suchten. Es wurde gezeigt, dass in einer zweilagigen MgO/AlOx-
Tunnelbarriere die Kohärenz des Tunnelstroms durch die amor-
phe AlOx-Schicht unterdrückt wurde. Die tmr-Werte mit dieser
Doppelbarriere stehen in sehr guter Übereinstimmung mit den
Werten, die von AlOx-basierten mtjs bekannt sind. Es wurde da-
mit gezeigt, dass nicht eine effektiv höhere Spinpolarisation einer
CoFeB/MgO-Grenzschicht die enormen tmr-Werte der in MgO-
basierten mtjs erklären kann.

Spinpolarisation der
Heuslerverbindung Co2FeAl
Für eine technologische Anwendung von magnetischen Tunnel-
elementen im Bereich der Spinelektronik sind oftmals große tmr-
Werte notwendig.143 Die Suche nach möglichst großen Effektam- 143 Yuasa gibt eine Grenze
von 150 % an. S. Yuasa
und D.D. Djayaprawira, J.
Phys. D: Appl. Phys., 40:
R337–R354, 2007.
plituden wird mit einer erhöhten Fehlertoleranz begründet.144 Die
144 G. Reiss und D. Meyners,
Appl. Phys. Lett., 88: 043505,
2006
Voraussetzung für die geforderten tmr-Werte ist eine große Spin-
polarisation des Tunnelstroms, die zu großen Differenzen im elek-
trischen Widerstand eines mtjs zwischen der parallelen und der
antiparallelen Orientierung der magnetischen Elektroden führt.
Im idealen Fall einer totalen Dominanz der Majoritätselektronen,
gleichbedeutend mit einer 100-prozentigen Spinpolarisation, sind
formal unbegrenzte Höhen des tmr-Effekts vorstellbar.
Es sind zwei Strategien denkbar, um magnetische Tunnel-
elemente hinsichtlich der Steigerung der Spinpolarisation des
Tunnelstroms zu optimieren. Wie im vorherigen Kapitel be-
schrieben wurde, können erstens stark spinpolarisierte Zustän-
de durch Spinfiltereigenschaften der Tunnelbarriere in kristal-
linen Ferromagnet-Isolator-Ferromagnet-Schichtsystemen als be-
vorzugte Partizipienten am Tunnelstrom ausgewählt werden.145
145 W. Butler, X. Zhang,
T. Schulthess und J. MacLa-
ren, Phys. Rev. B, 63: 054416,
2001; und J. Mathon und
A. Umerski, Phys. Rev. B, 63:
220403, 2001
Die auf diese Art erzielte Steigerung des tmr-Effekts mit Werten
von bis zu 600 % bei Raumtemperatur146 wird als kohärenter Tun-
146 S. Ikeda, J. Hayakawa,
Y. Ashizawa und Y. Lee,
Appl. Phys. Lett., 93: 082508,
2008
nelprozess bezeichnet.
Der zweite Weg besteht in der Steigerung der intrinsischen Spin-
polarisation P der ferromagnetischen Elektroden. Die intrinsische
Spinpolarisation ist durch die Differenz zwischen den Zustands-
dichten von Majoritäts- und Minoritätselektronen D↑ und D↓147
147 Ohne Beschränkung der
Allgemeinheit werden die
Majoritätselektronen hier
als Spin-Up-Elektronen be-
zeichnet und mit einem ↑
gekennzeichnet. Minoritäts-
elektronen werden analog
als Spin-Down-Elektronen
mit einem ↓ gekennzeichnet.
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an der Fermikante in ferromagnetischen Materialien
P =
D↑ −D↓
D↑ +D↓ (34)
Abbildung 60: Schema-
tische Darstellung der
Majoritäts- und Minori-
tätszustandsdichten eines
halbmetallischen Ferroma-
gneten. (Vgl. T.M. Nakatani,
A. Rajanikanth, Z. Gercsi,
Y.K. Takahashi, K. Inoma-
ta und K. Hono, J. Appl.
Phys., 102(3):033916, 2007)
definiert. Im idealen Fall einer 100-prozentigen Spinpolarisati-
on sind nur Zustände einer Spinsorte an der Fermikante vor-
handen. Die Zustandsdichten der Majoritäts- und Minoritätselek-
tronen eines 100-prozentig spinpolarisierten Materials sind sche-
matisch in Abbildung 60 dargestellt. Die Energie ist dabei auf
die Fermienergie bezogen. Majoritätsladungsträger sind positiv,
Minoritätsladungsträger negativ eingezeichnet. Da eine Spinsor-
te metallischen Charakter, also freie Elektronenzustände an der
Fermikante besitzt, die andere Spinsorte allerdings die Charakte-
ristik eines Halbleiters oder Isolators aufweist, wird in der Phy-
sik von halbmetallischen Ferromagneten gesprochen.148,149 Halbme-
148 R.A. de Groot, F.M. Mu-
eller, P.G. van Engen und
K.H.J. Buschow, Phys. Rev.
Lett., 50: 2024–2027, 1983
149 In Deutschland wird auch
die Klasse der Metalloide
als Halbmetalle bezeichnet.
In dieser Arbeit ist aller-
dings stets die im Text ge-
gebene Definition gemeint.
tallische Charakteristika sind – neben zum Beispiel für Chrom-
Dioxid150 und Magnetit – für einige Heuslerverbindungen vorher-
150 K. Schwarz, J.
Phys. F: Met. Phys.,
16: L211–L215, 1986
gesagt worden. Die Eigenschaften von Heuslerverbindungen kön-
nen – im Gegensatz zu Chrom-Dioxid und Magnetit, die auf die
exakte Zusammensetzung festgelegt sind – durch den Austausch
der Komponenten verändert werden. Diese interessante und po-
tenziell technologisch relevante Eigenschaft motivierte ein wach-
sendes wissenschaftliches Interesse an Heusler-Verbindungen, das
von den gestiegenen Publikationszahlen 6 228 der
Jahre 1989 bis 2010 reflektiert wird.151
151 Publikationen mit dem
Stichwort Heusler bei
ISI Web of Knowledge.
Die bisher höchsten tmr-Werte von mtjs mit Heusler-
Elektroden unterschreiten allerdings die mit den herkömmlichen
Ferromagneten Cobalt und Eisen und deren Legierungen er-
reichten tmr-Werte. Eine direkte Untersuchung der Spinpolari-
sation des Tunnelstroms kann daher ein wichtiger Bestandteil
zur Verbesserung von mtjs mit Heusler-Elektroden sein. Aus
diesem Grund wurden in dieser Arbeit Co2FeAl/MgO/Al-Si-
Tunnelkontakte hergestellt und untersucht. In diesem Kapitel
wird die Optimierung der supraleitenden Elektrode und die Be-
stimmung der Spinpolarisation der Co2FeAl-Elektrode aus den
tunnelspektroskopischen Messungen beschrieben.
Teile der hier dargestellten Ergebnisse sind im Journal of Applied
Physics veröffentlicht.152
152 O. Schebaum, D. Eb-
ke, A. Niemeyer, G. Reiss,
J.S. Moodera und
A. Thomas, J. Appl.
Phys., 107: 09C717, 2010
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Heuslerverbindungen
Als Heuslerverbindungen werden Verbindungen bezeichnet, die
die Komposition X2YZ besitzen und von denen eine L21-Phase
existiert. Dabei sind X und Y Materialien aus der Gruppe der
Übergangsmetalle, und Z ist ein Material der III., IV. oder V.
Hauptgruppe. In Abbildung 61 ist schematisch eine Einheitszelle
einer L21-Struktur gezeigt. Es handelt sich hierbei um vier inein-
ander verschachtelte kubisch flächenzentrierte Gitter. Die Halb-
metallizität wird nur in dieser Kristallstruktur erreicht, wodurch
eine zum Teil aufwendige Präparation der Schichtsysteme erfor-
derlich ist.
X
Y Z
Abbildung 61: Heuslerver-
bindung in der L21-Phase.
Eigenschaften der Heuslerverbindung Co2FeAl
In mtjs mit einer – in der B2-Struktur kristallisierten – Co2FeAl-
Elektrode, MgO-Tunnelbarriere und Co-Fe-Gegenelektrode wur-
den hohe Raumtemperatur-tmr-Werte von bis zu 330% ge-
funden.153 Wegen der geringen Dämpfungskonstante wird 153 W. Wang, H. Sukegawa,
R. Shan, S. Mitani und
K. Inomata, Appl. Phys. Lett.,
95: 182502, 2009
Co2FeAl-Elektroden außerdem eine wichtige Rolle in zukünfti-
gen Spintronik-Anwendungen vorhergesagt.154 Ebke untersuchte
154 W. Wang, E. Liu, M. Kod-
zuka, H. Sukegawa, M. Wo-
jcik, E. Jedryka, G.H. Wu,
K. Inomata, S. Mitani und
K. Hono, Phys. Rev. B, 81:
140402, 2010
Co2FeAl bezüglich des Schichtwachstums und des Tunnelmagne-
towiderstands in magnetischen Tunnelelementen.155 Das hinsicht-
155 D. Ebke, P. Thomas,
O. Schebaum, M. Schäfers,
D. Nissen, V. Drewello,
A. Hütten und A. Thomas,
J. Magn. Magn. Mater., 322:
996–998, 2010
lich der Kristallisation und des tmr-Werts optimierte Schichtsys-
tem MgO (5)/Co2FeAl (20)/MgO (2.1)/Co-Fe (5)/MnIr (10) zeig-
te eine niedrige Kristallisationstemperatur der Co2FeAl-Schicht
und hohe tmr-Werte. In Abbildung 62 sind xrd Θ/2Θ-
Untersuchungen an MgO/Co2FeAl/MgO-Schichtsystemen, die
auf einem MgO-Substrat abgeschieden wurden, für verschiedene
Auslagerungstemperaturen gezeigt. Die (0 0 2) und (0 0 4) Peaks
der Heuslerphase bei 31.4° und 65.6° sind schon bei Schichten im
Herstellungszustand (w. h.) zu erkennen.
In Abbildung 63 ist die Abhängigkeit des tmr-Effekts von der
Auslagerungstemperatur gezeigt. Es ist ein Anstieg mit der Aus-
lagerungstemperatur bis hin zu einem maximalen Wert von 153%
bei Ta = 450°C zu beobachten. Ebke zeigte, dass die 5 nm dicke
MgO-Wachstumsschicht für die niedrige Kristallisationstempera-
tur notwendig ist.
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Abbildung 62: xrd-
Θ/2Θ-Untersuchungen
an MgO/Co2FeAl/MgO-
Schichtsystemen. (Vgl.
D. Ebke, P. Thomas,
O. Schebaum, M. Schä-
fers, D. Nissen, V. Drewel-
lo, A. Hütten und A. Tho-
mas, J. Magn. Magn. Ma-
ter., 322(8):996–998, 2010)
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Abbildung 63: Abhängig-
keit des tmr-Werts von der
Auslagerungstemperatur
in Co2FeAl/MgO/Co-Fe
mtjs. (Vgl. D. Ebke, P. Tho-
mas, O. Schebaum, M. Schä-
fers, D. Nissen, V. Drewel-
lo, A. Hütten und A. Tho-
mas, J. Magn. Magn. Ma-
ter., 322(8):996–998, 2010)
Die niedrige Kristallisationstemperatur, die oxidische Wachs-
tumsschicht und die hohen tmr-Werte motivierten die Messung
der Spinpolarisation von Co2FeAl-Elektroden mit der Meservey-
Tedrow-Methode. Zum einen sollte durch niedrigere Auslage-
rungstemperaturen eine Verminderung der Qualität der Tunnel-
kontakte bei höheren Temperaturen – wie in den Untersuchungen
der Co-Fe-B-Elektroden beobachtet – vermieden werden. Zum an-
deren konnten Proximity-Effekte, die im Fall einer metallischen
Wachstumsschicht in Kontakt mit der Al-Si-Schicht die Supralei-
tung unterdrückt hätten, bei dem Kontakt mit der isolierenden
MgO-Schicht ausgeschlossen werden.
Die Optimierung der supraleitenden Elektrode
Die magnetische Co-Fe-Elektrode des von Ebke untersuchten ma-
gnetischen Tunnelelements musste für die Messungen der Spin-
polarisation durch eine supraleitende Al-Si-Elektrode ersetzt wer-
den. Obgleich metallische Proximity-Effekte im Fall der nicht-
leitenden MgO-Wachstumsschicht und MgO-Tunnelbarriere nicht
auftreten konnten, konnten eine Beeinflussung der Al-Si-Schicht
– zum Beispiel durch veränderte Wachstumsbedingungen auf-
grund der angrenzenden MgO-Schicht – nicht a priori ausge-
schlossen werden. Von Yang wurden die Eigenschaften einer Al-
Si-Elektrode auf einer MgO-Tunnelbarriere in Abhängigkeit von
der Schichtdicke und der Auslagerungstemperatur untersucht.156
156 H. Yang, S.H. Yang,
S.S.P. Parkin, T. Leo und
D.J. Smith, Appl. Phys.
Lett., 90: 202502, 2007 Dabei wurden deutliche Unterschiede zur Verwendung einer
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Al2O3-Tunnelbarriere gefunden. Der Raumtemperaturwiderstand
der thermisch ausgelagerten Al-Si-Elektroden war deutlich er-
höht, und Yang musste größere Schichtdicken verwenden, um das
Wachstum einer geschlossenen Schicht zu erreichen. Weiterhin
wurden stark erhöhte Spin-Bahn-Streuungs- und Paarbrechungs-
parameter der supraleitenden Schicht gefunden, die allerdings
teilweise mit der größeren Schichtdicke erklärt werden konnten.
In den hier vorgestellten Untersuchungen wurde MgO nicht
nur als Tunnelbarriere, sondern auch als Wachstumsschicht sowie
Substrat verwendet. Daher wurde vor der Herstellung der F-I-S- F-I-S: Ferromagnet-Isolator-
SupraleiterProben zur Messung der Spinpolarisation die Al-Si-Elektrode
hinsichtlich der supra- und normalleitenden Eigenschaften opti-
miert. Dazu wurden planare MgO (5 nm)/Co2FeAl (20 nm)/MgO
(2.1 nm)/Al-Si (x nm)-Schichtsysteme mit x = 4, 5, 6, und 7
durch dc- und rf-Magnetron-Sputtern auf einem MgO-Substrat
abgeschieden. Es wurde eine automatische Sputteranlage mit ei-
nem Basisdruck von 1× 10−7 mbar benutzt. Die Heuslerelektro-
de wurde unter Verwendung eines stöchiometrisch korrigierten
Co-Fe-Al-Sputtertargets hergestellt. Die Proben wurden ex situ in
einem Vakuumofen mit einem Basisdruck von 2× 10−7 mbar bei
verschiedenen Temperaturen für jeweils eine Stunde ausgelagert.
Anschließend wurde durch optische uv-Lithografie und Argon-
Ionenstrahlätzen das in Abbildung 64 gezeigte Layout struktu-
riert.
300µm
I=1µA
U
Abbildung 64: Probengeo-
metrie zur Messung der
kritischen Temperatur. Es
wurde die Spannung U bei
einem konstanten Strom von
1 µA gemessen.
An den so präparierten Proben wurden in einem 4He-
Kryostaten R(T)-Messungen durchgeführt. Zwischen den inne-
ren Kontakten wurde die Spannungsdifferenz U bei einem kon-
stanten Strom von I = 1 µA zwischen den äußeren Kontakten
gemessen. Die Probe befand sich dabei in einem Bad aus flüs-
sigem 4He. Durch Verminderung des Drucks über dem mit 4He
gefüllten Volumen konnte die Messtemperatur auf 1.2 K reduziert
werden. Die Temperaturbestimmung erfolgte durch eine Messung
des 4He-Dampfdrucks über dem 4He-Bad.157,158 157 In dem Bereich zwi-
schen 1.25 K und 5.0 K ist
die Temperatur über den
Dampfdruck von 4He defi-
niert.
158 H. Preston-Thomas,
Metrologia, 27: 3–10, 1990
In Abbildung 65 sind die auf diese Weise ermittelten R(T)-
Messungen für die verschiedenen Al95Si5-Schichtdicken gezeigt.
Es wurden Messungen für Proben im Herstellungszustand und
nach Auslagerungsschritten von 300°C , 400°C und 500°C durch-
geführt. Die aus den Messungen resultierenden kritischen Tempe-
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raturen sind in Abbildung 66 zusammengefasst. Als Sprungtem-
peratur wurde hier der Wert angenommen, bei dem der Wider-
stand auf die Hälfte des Wertes bei 4.2 K abgefallen war. Es ist
ein deutlicher Anstieg der Sprungtemperatur mit abnehmender
Schichtdicke und mit zunehmender Auslagerungstemperatur zu
beobachten. Diese Tendenz wurde auch in S-I-F-Tunnelelementen
mit Co- und Co-Fe-B-Elektroden gefunden, allerdings sind die an
diesem Schichtsystem gemessenen Sprungtemperaturen mit et-
wa 1.8 K deutlich niedriger als die Sprungtemperaturen von bis
zu 2.7 K der Al-Si/MgO/Co-Fe-B- und Al-Si/MgO/Co-Systeme.
Für eine Auslagerungstemperatur von 500°C konnte bei keiner
Schichtdicke metallisches Verhalten beobachtet werden.
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Abbildung 65: R(T)-Kurven
von Al-Si-Schichten un-
terschiedlicher Dicke
und verschiedener Aus-
lagerungstemperaturen.
Yang et al. geben eine untere kritische Al-Si-Schichtdicke an.
Erst oberhalb dieser wurde ein kontinuierliches Schichtwachstum
der Al-Si-Schichten beobachtet. Aus diesem Grund wurde auch
der spezifische Widerstand der Schichten im normalleitenden Zu-
stand bei 4.2 K gemessen. In Abbildung 66 sind rechts die spezifi-
schen Widerstände verschiedener Schichtdicken bei unterschied-
lichen Auslagerungstemperaturen abgebildet.
Die im Vergleich zu den Cobalt- und Co40Fe40B20–S-I-F-Proben
deutlich reduzierte Sprungtemperatur und die hohen Wider-
standswerte belegen einen deutlichen Einfluss der im System ver-
wendeten MgO-Schichten auf die Al-Si-Schicht. Es musste daher
ein Kompromiss zwischen einer dünnen Supraleiterschicht, die ei-
nerseits geringe Bahn-Paarbrechung im Magnetfeld und eine ho-
he Sprungtemperatur zeigt, aber eventuell kein kontinuierlicher
Film ist, und einer dickeren, kontinuierlichen Schicht mit erhöhter
Paarbrechung und geringerer Sprungtemperatur gefunden wer-
den.
Während der spezifische Widerstand zwischen den 7 nm, 6 nm
und 5 nm dicken Schichten nur geringfügig ansteigt, zeigt sich ei-
ne deutliche größere Differenz, die den Übergang zur diskontinu-
ierlichen Schicht anzeigt, zwischen 5 nm und 4 nm Schichtdicke.
Die Sprungtemperaturen für beide Schichtdicken hingegen unter-
scheiden sich nur geringfügig. Nach den Voruntersuchungen wur-
de daher für die Messung der Spinpolarisation eine Schichtdicke
von 5 nm gewählt.
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Abbildung 66: Sprungtem-
peraturen und spezifischer
Widerstand der Al-Si-
Schichten für verschiedene
Schichtdicken und Auslage-
rungstemperaturen.
Messung der Spinpolarisation
Mit der optimalen Schichtdicke der Al-Si-Elektrode von 5 nm wur-
den die differenziellen Leitfähigkeiten von Co2FeAl/MgO/Al-Si-
Tunnelkontakten gemessen. Die ersten Messungen wurden von
uns am Francis Bitter Magnet Laboratory des M.I.T. in der Arbeits-
gruppe von Dr. Moodera durchgeführt. Die selben Tunnelelemen-
te wurden – nachdem ab Anfang 2010 auch in Bielefeld ein Kryo-
stat zur Verfügung stand – in Bielefeld vermessen. Im Folgenden
werden diese Messungen vorgestellt und verglichen.
Messungen mit dem 3He Kryostaten in Cambridge
Zur Messung wurde ein 3He-Kryostat verwendet, bei dem sich
die Proben in einem Bad aus flüssigem 3He befanden. Durch eine
Reduktion des Drucks konnte eine Probe mit diesem Kryostaten
auf 0.45 ± 0.05 K gekühlt werden. Die parallele Ausrichtung im
Magnetfeld wurde durch eine mechanische Verkippung der Pro-
be erreicht. Eine Fehlausrichtung ruft eine Cooperpaarbrechung
hervor, woraus eine erhöhte Leitfähigkeit in der Energielücke re-
sultiert. Die optimale Position wurde daher durch die geringste
Leitfähigkeit in der Energielücke definiert.
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Abbildung 67: Skizze zur
Messung am m.i.t. (Vgl.
Abbildung 29)
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Abbildung 68: Messungen
der differenziellen Leitfähig-
keit aus Cambridge (links)
und aus Bielefeld (rechts).
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Zur Messung der differenziellen Leitfähigkeit wurden
Standard-Lock-in-Methoden mit einer Frequenz von 500 Hz
und einer Modulation von Urms = 20 µV verwendet. In Abbil-
dung 67 ist das Messprinzip wiederholt skizziert. Die Amplitude
der aufmodulierten Wechselspannung entspricht nach Glei-
chung (28) einer Temperatur von 0.32 K und lag damit unter dere ·Uac < kb · T (28)
Grenze kb · T.
In Abbildung 68 sind links die dI/dU − U-Kurven für ma-
gnetische Flussdichten von B = 0 T, B = 2.00 T, B = 2.48 T und
B = 2.90 T gezeigt. Durch die thermische Verbreiterung der Kur-
ven wird die Zustandsdichte allerdings derart beeinflusst, dass
auch für B = 0 im Bereich der Energielücke eine nichtverschwin-
dende differenzielle Leitfähigkeit vorhanden ist. Dieser endliche
Wert erschwerte die Ausrichtung im Feld und führte zu einer
größeren Unsicherheit bei der parallelen Ausrichtung der Probe
zum Magnetfeld.
Die Tunnelspinpolarisation ist durch eine Asymmetrie der Kur-
ven für B ≥ 0 zu erkennen. Aufgrund des vergleichsweise un-
günstigen Verhältnisses von Messtemperatur und kritischer Tem-
peratur sowie erhöhter Spin-Bahnstreuungsparameter und Paar-
brechungsparameter ist die Zeemanaufspaltung der Kurven je-
doch nicht gut beobachtbar. Eine Anpassung der theoretischen
Kurven fällt daher schwer. Eine deutliche Verbesserung der Mes-
sungen konnte jedoch mit den im nächsten Abschnitt besproche-
nen Experimenten in Bielefeld erreicht werden.
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Abbildung 69: Differen-
zielle Leitfähigkeit eines
bei 350°C ausgelagerten
MgO/Co2FeAl/MgO/Al-Si-
Tunnelelements, gemessen in
Bielefeld.
Messungen mit dem 3He-Kryostaten in Bielefeld
Ab Anfang 2010 bestand durch einen neuen Kryostaten auch in
Bielefeld die Möglichkeit, die differenzielle Leitfähigkeit bei tie-
fen Temperaturen und mit ausreichend großen Magnetfeldern zu
messen. Dieser Kryostat ermöglicht die Messung bei Tempera-
turen von bis zu 0.3 K. Wegen der um etwa 190 mK niedrigeren
Temperatur als bei der Messung am m.i.t. wird aufgrund der
geringen Sprungtemperatur der Co2FeAl-Proben eine deutliche
Verbesserung der Messungen realisiert. In Abbildung 68 sind die
dI/dU − U-Kurven der bei 350 °C ausgelagerten Probe gezeigt.
Auf der linken Seite sind die Messungen bei 0.49 K, auf der rech-
ten Seite bei 0.30 K gezeigt. Bei der Nullfeldmessung ist deutlich
die Energielücke zu erkennen. In der Energielücke fällt die Leitfä-
higkeit – im Gegensatz zur Messung in Cambridge – auf null ab.
Eine parallele Ausrichtung im Magnetfeld ist bei dieser Tempera-
tur deutlich einfacher. Die exakt parallele Ausrichtung der Proben
ist in diesem Fall besonders wichtig, da diese Proben aufgrund der
dickeren Supraleiterschicht und der geringen kritischen Tempera-
tur eine immanent größere Paarbrechung im Magnetfeld als die
in den ersten Kapiteln untersuchten Proben aufweisen. In Abbil-
dung 69 sind die dI/dU −U Messungen bei Magnetfeldern von
B = 0 T, B = 2 T und B = 3 T sowie die entsprechenden theoreti-
schen Kurven gezeigt. Deutlich ist die durch die Spinpolarisation
hervorgerufene Asymmetrie in den Kurven zu erkennen. Im Ge-
gensatz zu den Messungen bei 0.49 K ist hier die Zeemanaufspal-
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tung der Kurven gut beobachtbar. In Tabelle 7 sind die Parame-
ter der in Abbildung 69 dargestellten theoretischen Anpassungen
nach der Maki-Theorie aufgelistet. Es gelten wiederum die in den
vorigen Kapiteln angegebenen Ungenauigkeiten von ±0.01 bei b,
cFu, pp0, pp1 und ζ, sowie ±2 % bei der Spinpolarisation.
Tabelle 7: Werte zur
Anpassung der theo-
retischen Kurven an
die gemessenen Werte.
B (T) T (K) Tc (K) b cFu pp0 pp1 ζ P (%)
0.0 0.30 1.80 0.15 0.091
2.0 0.32 1.80 0.08 0.08 0.15 0.00 0.110 59± 2
3.0 0.32 1.80 0.08 0.08 0.15 0.00 0.145 58± 2
Eine Auslagerung von 375°C für eine Stunde resultierte in
deutlich verschlechterten Eigenschaften des supraleitenden Tun-
nelkontakts. Wenngleich die dI/dU − U-Kurven qualitativ dem
BCS-Verlauf folgen, so ist im Bereich der Energielücke eine nicht-
verschwindende Leitfähigkeit zu beobachten. Eine solche Abwei-
chung kann durch einen – zum Tunnelkontakt parallelen – Leit-
fähigkeitskanal hervorgerufen werden. Aus der Charakteristik der
Tunnelkennlinie ist jedoch zu erkennen, das der Tunnelkontakt in-
takt ist. Da dU konstant gehalten wird, kann unter der Annahme
eines konstanten parallelen Widerstands die von diesem hervorge-
rufene differenzielle Leitfähigkeit von der Messkurve abgezogen
werden.
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Abbildung 70: Messkurve
und linearer Untergrund
der Nullfeldmessung.
In den Messkurven ist des Weiteren ein Anstieg der differen-
ziellen Leitfähigkeit auch außerhalb der Energielücke zu erken-
nen. Worledge et al. normierten für einen solchen Fall Messkurven
durch Subtraktion eines linearen Untergrunds.159 In Abbildung 70
159 D.C. Worledge und
T.H. Geballe, Appl. Phys.
Lett., 76: 900–902, 2000
sind die Messung der differenziellen Leitfähigkeit und der lineare
Untergrund abgebildet. Deutlich die nicht verschwindende Leit-
fähigkeit im Bereich der Energielücke zu erkennen.
Tabelle 8: Werte zur An-
passung der theoretischen
Kurven an die gemes-
senen Werte der 375 °C
ausgelagerten Probe.
B (T) T (K) Tc (K) b cFu pp0 pp1 ζ P (%)
0.0 0.32 1.80 0.12 0.072
2.0 0.32 1.80 0.08 0.07 0.12 0.01 0.092 60± 2
3.0 0.32 1.80 0.08 0.07 0.12 0.01 0.124 59± 2
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Abbildung 71: Dynamische
Leitfähigkeit und theoretisch
angepasste Kurven der
375 °C ausgelagerten Probe.
In Abbildung 71 sind die auf diese Weise normierten dynami-
schen Leitfähigkeiten für B = 0 T, B = 2 T und B = 3 T sowie
die mit den in Tabelle 8 gegebenen Maki-Parametern errechneten
Fitkurven gezeigt.
Diskussion der Ergebnisse
Eigenschaften der supraleitenden Elektrode
Die kritischen Temperaturen der supraleitenden Al-Si-Schichten
zeigen einen Abfall mit ansteigender Schichtdicke. Die grundsätz-
liche Abhängigkeit ist aus der Literatur bekannt.160 Allerdings 160 R. Meservey und P.M.
Tedrow, J. Appl. Phys., 42:
51–53, 1971
führen verschiedene Herstellungsmethoden und abweichende
Schichtsysteme und Materialien zu deutlichen Unterschieden. Ein
direkter Vergleich der erhaltenen Ergebnisse mit Literaturwer-
ten ist daher schwierig. Bei Yang161 werden bei einer Schichtdi- 161 H. Yang, S.H. Yang, S.S.P.
Parkin, T. Leo und D.J.
Smith, Appl. Phys. Lett., 90:
202502, 2007
cke von 4.8 nm Sprungtemperaturen von 1.9 K (nicht ausgelagert)
und 2.0 K (ausgelagert) in einem Ta/Ir-Mn/Co-Fe/MgO/Al-Si-
Schichtsystem angegeben. Im Vergleich dazu zeigten die in die-
ser Arbeit untersuchten Al-Si-Schichten auf MgO-Tunnelbarrieren
mit 1.71 K und 1.80 K der 5 nm dicken Schicht leicht niedrige-
re Werte. Diese geringe Abweichung kann auf die verschiedenen
Schichtsysteme und intrinsische Abweichungen der supraleiten-
den Al-Si-Schichten zurückgeführt werden.
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Zur Anpassung der Maki-Kurven an die Messwerte waren
– im Vergleich zu den in den ersten Kapiteln untersuchten
Al-Si/MgO/Co- und Al-Si/MgO/Co-Fe-B-Tunnelkontakten – ho-
he Werte des Paarbrechungsparameters ζ sowie des Spin-Bahn-
Streuungsparameters b notwendig. Sowohl b als auch ζ sind um-
gekehrt proportional zum Ordnungsparameter ∆ ∝ Tc mit der
kritischen Temperatur Tc. Daher kann die gefundene Erhöhung in
Teilen auf die geringere kritische Temperatur zurückgeführt wer-
den. Wegen der Abhängigkeit von cFu von der Schichtdicke d trägt
auch die von 4 nm auf 5 nm erhöhte Schichtdicke zu einer erhöh-
ten Bahn-Paarbrechung bei.
b =
h¯
3 · τsb · ∆ (14)
ζ = cFu ·
(
µB · B
∆(T, B)
)2
+ pp1 · µB · B∆(T, B)
+ pp0 · kB · Tc∆(T, B)
(31)
cFu =
D · e2 · d2 · ∆
6 · µ2b · h¯
(32)
Spinpolarisation von Co2FeAl
Aus der Anpassung der theoretischen Kurven an die Messdaten
folgt sowohl für die Messungen der 350 °C, als auch für die 375 °C
ausgelagerte Probe eine Spinpolarisation von P = 59± 2 %. Dieser
Wert ist vergleichbar mit dem von Inomata162 angegeben Wert162 K. Inomata, N. Ikeda,
N. Tezuka und R. Go-
to, Sci. Technol. Adv.
Mater., 9: 014101, 2008
von P = 56.2 %, der nach Jullières Modell aus tmr-Messungen
an Co2FeAl/Al2O3/Co-Fe-mtjs bei T = 5 K ermittelt wurde. Es
besteht außerdem eine sehr gute Übereinstimmung mit dem an
gleicher Stelle gegebenen theoretischen Wert von P = 60.7% für
Co2FeAl in der B2-Struktur.
Wie können die Ergebnisse mit den von Ebke gefundenen tmr-
Werten verglichen werden? Schon bei Raumtemperatur folgt aus
den tmr-Werten von etwa 153 % – unter Annahme einer Spinpo-
larisation von PCo-Fe = 50 % für Co-Fe – eine Spinpolarisation von
PCFA = 86.6 %. Wenngleich eine niedrige Kristallisationstempera-
tur gefunden wurde, so ist ein starker Anstieg des tmr-Effekts
erst für höhere Auslagerungstemperaturen als 380 °C zu beobach-
ten. Aufgrund der Beeinflussung der Tunnelkontakte durch hohe
Auslagerungstemperaturen war dieser Temperaturbereich nicht
zugänglich.
Wegen der sehr guten Übereinstimmung der hier gemessenen
Spinpolarisation mit der theoretischen Vorhersage kann der starke
Anstieg des tmr-Effekts mit einem kohärenten Tunnelprozess, bei
dem der Tunnelbarriere eine Filterfunktion zufällt, erklärt werden.
Wang163 zeigte – neben hohen tmr-Werten – ein oszillatorisches
163 W. Wang, E. Liu, M. Kod-
zuka, H. Sukegawa, M. Wo-
jcik, E. Jedryka, G.H.
Wu, K. Inomata, S. Mit-
ani und K. Hono, Phys.
Rev. B, 81: 140402, 2010
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Verhalten des tmr-Werts mit zunehmender MgO-Schichtdicke in
Co2FeAl/MgO/Co-Fe-mtjs. Dieses Verhalten, das sonst auch in
Fe/MgO/Fe-Tunnelelementen gefunden wird, legt ebenfalls na-
he, dass die hohen tmr-Werte in mtjs mit Co2FeAl-Elektroden
und MgO-Tunnelbarrieren eher durch einen Symmetriefilterpro-
zess als durch eine intrinsisch hohe Spinpolarisation der Co2FeAl-
Elektrode begründet sind. Die Bestimmung der Spinpolarisation
der Elektroden mittels Jullières Modell ist daher nicht möglich.
Zusammenfassung
In diesem Kapitel wurde die Tunnelspinpolarisation von Tunnel-
kontakten mit der Heuslerverbindung Co2FeAl untersucht. Da-
zu wurde in vorbereitenden Untersuchungen die supraleitende
Al-Si-Elektrode hinsichtlich des veränderten Schichtwachstums
auf der MgO-Tunnelbarriere optimiert.
Mit der optimierten Schicht wurden F-I-S-Tunnelkontakte her-
gestellt und die Tunnelspinpolarisation aus Messungen der diffe-
renziellen Leitfähigkeit bestimmt. Die so ermittelte Spinpolarisati-
on von 59 % steht in sehr guter Übereinstimmung mit theoretisch
vorhergesagten Werten.

Zusammenfassung und Ausblick
Gegenstand dieser Arbeit war die Spinpolarisation eines Tun-
nelstroms. Es wurden dazu Tunnelkontakte mit verschiedenen
Elektroden untersucht. Im ersten Kapitel wurde der theoretische
und experimentelle Rahmen für Untersuchungen an Supraleiter-
Isolator-Ferromagnet-Tunnelkontakten erstellt. Es wurde ge-
zeigt, dass eine Herstellung von S-I-F-Tunnelkontakten durch
Magnetron-Sputtern mit der Verwendung von Schattenmasken
möglich ist. Die lithografische Strukturierung hingegen resultier-
te in einer starken Modifikation der Charakteristika der dynami-
schen Leitfähigkeit.
Im zweiten Kapitel wurden Untersuchungen an Al95Si5-MgO-
Co-Tunnelkontakten vorgestellt. Die aus der dynamischen Leit-
fähigkeit ermittelten Spinpolarisationen von 32 % und 34 % der
nicht ausgelagerten und der ausgelagerten Schichten stehen in gu-
ter Übereinstimmung mit Literaturwerten.
Im dritten Kapitel wurde die Spinpolarisation von Co-Fe-B-
Elektroden an S-I-F-Tunnelkontakten und an mtjs mit unter-
schiedlichen Tunnelbarrieren behandelt. Die Spinpolarisation der
Elektroden zeigt – im Gegensatz zu Cobalt – eine starke Abhän-
gigkeit von der Auslagerungstemperatur. Die Unterschiede konn-
ten auf die Struktur der Elektroden zurückgeführt werden. Die
amorphe Elektrode hat danach eine deutlich größere intrinsische
Spinpolarisation als kristalline Elektroden. Es konnte gezeigt wer-
den, dass eine Co-Fe-B-Elektrode in Verbindung mit einer Tantal-
Schicht eine deutlich höhere Spinpolarisation aufweist.
Im zweiten Teil des Kapitels wurden mtjs mit MgO-Al2O3-
Komposit-Tunnelbarrieren untersucht. Die hohe Spinpolarisati-
on des Tunnelstroms, auf die der enorme tmr-Wert in mtjs
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mit MgO-Tunnelbarrieren schließen läßt, kann erst in kristallinen
Elektroden-Barrieren-Systemen gefunden werden. Durch einen
Vergleich mit Einzelbarrieren-mtjs konnte gezeigt werden, dass
amorphe Schichten in der Tunnelbarriere die Spinfiltereigenschaf-
ten der Tunnelbarriere verhindern.
Im vierten Kapitel wurden die ersten direkten Messungen der
Spinpolarisation an Heusler-Elektroden gezeigt. Die ermittelte
Spinpolarisation von 59 % steht in sehr gutem Einklang mit theo-
retischen Vorhersagen.
Ausblick
Die in dieser Arbeit vorgestellten Methoden eröffnen neue We-
ge zur Untersuchung weiterer Fragestellungen. Die Suche nach
größeren Speicherdichten in Festplatten hat eine Untersuchung
von senkrecht zur Schichtebene magnetisierten Materialien mo-
tiviert. Während das Magnetfeld in dieser Arbeit möglichst par-
allel zur Schicht ausgerichtet sein musste, könnten diese Stoffe
mit der Einführung neuer Supraleiter erforscht werden. Diese Su-
praleiter – mögliche Kandidaten sind MgB2 oder NbN – könnten
aufgrund einer großen Eindringtiefe auch in lithografisch struk-
turierten Proben und einer senkrechten Orientierung des Magnet-
felds benutzt werden. Die experimentellen Grundlagen gleichen
den in dieser Arbeit dargestellten Inhalten, für die verschiedenen
Supraleiter müssen unter Umständen leichte Modifikationen des
theoretischen Modells vorgenommen werden.
Wie von Annunziata et al. dargestellt wurde, können
Supraleiter-Isolator-Ferromagnet-Tunnelkontakte auch in Zukunft
relevante Instrumente sein, um spezifische Eigenschaften sowohl
neuartiger Ferromagneten, als auch neuartiger Supraleiter zu un-
tersuchen.164
164 G. Annunziata, M. Cuo-
co, P. Gentile, A. Romano
und C. Noce, Supercond.
Sci. Tech., 24: 024021, 2011
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